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(54) Bezeichnung: 7-AMINOTRIAZOLOPYRIMIDINE ZUR BEKAMPFUNG VON SCHADPILZEN 

(57) Abstract: The invention relates to 7-amino triazolopyrimidines of formula (I), in which the substituents have the following 
meanings: R l , R 2 represent hydrogen, alkyl, alkenyl, alkynyl, cycloalkyl, phenyl, naphthyl; or 5-membered or 6-membered het- 
erocyclyl containing one to four nitrogen atoms or one to three nitrogen atoms and one sulfur or oxygen atom; or 5-membered or 
6-membered heteroaryl containing one to four nitrogen atoms or one to three nitrogen atoms and one sulfur or oxygen atom, orR 1 and 
R 2 can, together with the nitrogen atom, which binds them, form a 5-membered or 6-membered ring containing one to four nitrogen 
atoms or one to three nitrogen atoms and one sulfur or oxygen atom; R 3 represents alkyl, alkenyl, alkynyl, cycloalkyl, phenylalkyl 
and alkyl halide; whereby R 3 and R 2 can be unsubstituted or partially or completely substituted according to the description; X rep- 
resents halogen, cyano, alkoxy, alkyl halide, phenyl or phenyl that is substituted by R 8 . The invention also relates to methods and 
intermediate products for producing said compounds, to agents containing the same, and to their use. 

(57) Zusammenfossung: 7-Aminotriazolopyrimidine der Forme! (I), in der die Substituenten die folgenden Bedeutungen haben: 
R 1 , R 2 Wasserstoff, Alkyl, Alkenyl, Alkinyl, Cycloalkyl, Phenyl, Naphthyl; oder 5- oder 6-gliedriges Heterocyclyl enthaltend ein bis 
vier Stickstoffatome oder ein bis drei Stickstoffatome und ein Schwefel- oder Sauerstoffatom; oder 5- oder 6-gliedriges Heteroaryl 
enthaltend ein bis vier Stickstoffatome oder ein bis drei Stickstoffatome und ein Schwefel- oder Sauerstoffatom, oder R 1 und R 2 kfln- 
nen zusammen mil dem Sticks to ffatom, das sie vcrbindct, cincn 5- oder 6-gliedrigen Ring bilden, der ein bis vier Stickstoffatome 
oder ein bis drei Stickstoffatome und ein Schwefel- oder Sauerstoffatom enthaMt; R 3 Alkyl, Alkenyl, Alkinyl, Cycloalkyl, Phenylalkyl 
und Haloalkyl; wobei R 3 und R 2 unsubstituiert oder teilweise oder vollstfindig gemass der Beschreibung substituiert sein kSnnen; X 
Halogen, Cyano, Alkoxy, Haloalkyl, Phenyl oder durch R" substituicrtcs Phenyl; Verfahren und Zwischenprodukte zu ihrer Herstel- 
lung, sie enthaltende Mittel und ihre Verwendung. 
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DK, EE, ES, FI, FR, GB t GR, IE, IT, LU, MC, NL, PT, Zur Erkldrung der Zweibuchstaben-Codes und der anderen 
SE, SK, TR) t OAPI-Patent (BF, BJ t CF, CG, CI, CM, GA, Abkurzungen wird auf die Erkltirungen ("Guidance Notes on 
GN, GQ, GW, ML, MR, NE, SN, TD, TG). Codes and Abbreviations") am Anfangjeder regularen Ausgabe 

der PCT-Gazette verwiesen. 

Verdffentllcht: 

— mit internalionalem Recherchenbericht 
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Beschreibung • 

Die vorliegende Erfindung betrifft 7-Aminotriazolopyrimidine der 
Formel I, 

10 



15 




I 



in der die Subs tituen ten die folgenden Bedeutungen haben: 

20 R 1 , R 2 Wasserstoff, Ci-Cio-Alkyl, C2-Cio-Alkenyl , C2-Cio-Alkinyl , 
C3-C8~Cycloalkyl, Phenyl, Naphthyl; Oder 

5- Oder 6-gliedriges Heterocyclyl enthaltend ein bis vier 
Sti~ckstoff atome Oder ein bis drei Stickstof f atome und ein 
25 Schwefel- oder Sauerstof f atom; Oder 

5- Oder 6-gliedriges Heteroaryl enthaltend ein bis vier 
Stickstof f atome Oder ein bis drei Stickstof f atome und ein 
Schwefel- oder Sauerstof f atom, 

30 

wobei R 1 und R 2 , wenn ungleich Wasserstoff , unabbAngig 
voneinander teilweise oder vollstandig halogeniert sein 
konnen und/oder ein bis drei Reste aus der Gruppe R a 

35 R a Cyano, Nitro, Hydroxy, Ci-C 6 -Alkyl, Ci-C 6 -Haloalkyl , 

C 3 -C6-Cycloalkyl, Ci-C 6 -Alkoxy, Ci-C 6 -Haloalkoxy , 
Ci-C 6 -Alkylthio, Ci -C 6 - Alky 1 amino, Di-Ci-C 6 -alkyla- 
mino, C 2 -C6-Alkenyl, C 2 -C 6 -Alkenyloxy, C 2 -C 6 -Alkinyl, 
C 3 -C6-Alkinyloxy und gegebenenf alls halogeniertes 

40 Oxy-Ci-H^-alkylenoxy, 

tragen k6nnen; Oder 

R 1 und R 2 kdnnen zusammen mit dem Stickstof f atom, das sie 
45 verbindet, einen 5- oder 6-gliedrigen Ring bilden, der 

ein bis vier Stickstof fa tome oder ein bis drei Stick- 
stoffatome und ein Schwefel- oder Sauerstof f atom enth&lt, 
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und der durch ein bis drei Reste aus der Gruppe R a sub- 
stituiert sein kann; 

Ci-Cio-Alkyl, C 2 -Cio-Alkenyl / C 2 -Ci 0 -Alkinyl, C 3 -C 8 -Cyclo- 
alkyl , Phenyl -Ci-Ci 0 -Alkyl , 

wobei R 3 unsubstituiert Oder teilweise Oder vollst&ndig 
halogeniert sein kann und/oder ein bis drei Reste aus der 
Gruppe R a tragen kann, Oder 

Ci-Cio-Haloalkyl/ das ein bis drei Reste aus der Gruppe R a 
tragen kann; 

Halogen, Cyano, Ci-C 4 -Alkoxy , Ci-C4-Haloalkyl , Phenyl Oder 
durch R a substituiertes Phenyl; 

sowie. deren Salze. 

Zus&tzlich betrifft die Erfindung Verfahren und Zwischenprodukte 
20 zur Herstellung der Verbindungen I, sowie Mittel und die Verwen- 
dung der Verbindungen I zur Bek&mpfung von Schadpilzen. 

6- Aryl-Triazolopyrimidine werden in WO 98/46608 und EP-A 550 113 
- uf f enbartrr Durch~Hrumatische Gruppen speiriLell substituierte 

25 6-Benzyl-Triazolopyrimidine mit pharmazeutischer Wirkung sind aus 
US 5,231,094 und US 5,387,747 bekannt. EP-A 141 317 offehbart 

7- Aminotriazolopyrimidine, welche in 5-Position einen Alkylrest 
tragen konnen. 6~Cycloalkyltriazolopyrimidine mit diver sen Res ten 
in 5-Position werden in EP-A 613 900 genannt. 

30 

Die in WO 98/46608, EP-A 550 113, EP-A 141 317 und EP-A 613 900 
beschriebenen Verbindungen sind als Pf lanzenschutzmittel gegen 
Schadpilze geeignet. 

35 Ihre Wirkung ist jedoch in vielen F&llen nicht zuf riedenstellend. 
Daher lag als Aufgabe zugrunde, Verbindungen mit verbesserter 
Wirksamkeit zu finden. 

Demgem£B wurden die 7-Aminotriazolopyrimidine der Formel I gefun- 
40 den. Weiterhin wurden Zwischenprodukte und Verfahren zur Her- 
stellung der verbindungen I, sowie die Verwendung der Verbindun- 
gen I und diese enthaltende Mittel zur Bek&mpfung von Schadpilzen 
gefunden. 



R3 
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Die Verbindungen der Formel I unterscheiden sich von den aus den 
oben genannten Schriften bekannten Verbindungen durch die Kombi- 
nation der Substituenten X mit dem Rest R 3 am Triazolopyrimidin- 
geriist . 

Verbindungen der Formel I, wobei X Halogen bedeutet, erh&lt man 
beispielsweise ausgehend von Dicarbonylverbindungen der Formel 
II. 1« welche man mit 3-Amino-l, 2 , 4^triazol der Formel III zu 
Hydroxytriazolopyrimidinen der Formel IV, 1 cyclisiert: 




II .1 Ill • IV. 1 



Diese Umsetzung erfolgt \iblicherweise bei Temperaturen von 25 °C 
20 bis 210 °C, vorzugsweise 120 °C bis 180 °C, in Gegenwart einer 
Base [vgl, EP-A-7706153 . 

Als Basen kommen allgemein organische Basen, z.B. terti&re Amine 
- wie w Trimethyrainin, TrtettrylaminT Triisopropyl^nthylamin, Tri* 
25 butylamih und N-Methylpiperidin, Pyridin in Betracht. Besonders 
bevorzugt werden Triethylamin und Tributylamin. 

Die Basen werden im allgemeinen in katalytischen Mengen einge- 
setzt, sie kdnnen aber auch Scjuimolar, im Oberschufc oder gegebe- 
30 nenfalls als Ldsungsmittel verwendet werden. 

Die Edukte werden im allgemeinen in aguimolaren Mengen miteinan- 
der umgesetzt, Es kann fftr die Ausbeute vprteilhaft sein, II. 1 in 
einem tiberschuB bezogen auf III einzusetzen. 

35 

Die fur. die Herstellung der Verbindungen I benfctigten Ausgangs- 
stof fe sind in der Literatur bekannt oder k6nnen gem&B der 
zitierten Literatur hergestellt werden [Heterocycl . 1996, pp. 
1031 - 1047; Tetrahedron Lett. 1966, 24, 2661 - 2668] oder sind 
40 kommerziell zug&nglich. 

AnschlieBend setzt man die Hydroxytriazolopyrimidine der Formel 
IV. 1 mit einem Halogenierungsmittel zu Halogentriazolopyrimidinen 
der Formel V.l um: 



WO 03/009687 



PCT/EP02/07893 



Hal 

,3 



IV. 1 Halogenierung ^yk^ 3 ^ 



Diese Umsetzung erfolgt T&blicherweise bei Tempera tur en von 0 °C 
bis 150 °C, vorzugsweise 80 °C bis 125 °C, in einem inerten orga- 
10 nischen Ldsungsmittel Oder ohne zusStzliches L6sungsmittel 
[vgl.EP-A-770 615] . 

Geeignete Halogenierungsmittel sind bevorzugt Bromierungs- Oder 
Chlorierungsmittel, wie beispielsweise Phosphoroxybromid Oder 
15 Phosphoroxychlorid, in Substanz Oder in Anwesendheit eines L6- 
sungsmittels. 

Geeignete Ldsungsmittel sind aliphatische Kohlenwasserstof f e wie 
Pentan, Hexan, Cyclohexan und Petrolether, aromatische Kohlen- 
20 wasserstoffe wie Toluol, o-, m- und p-Xylol, besonders bevorzugt 
Toluol, o-, m- und p-Xylol. 

Es k6nnen auch Gemische der genannten Ldsungsmittel verwendet 
werden , — 

25 

AnschlieBend setzt man die Halogentriazolopyrimidine der Formel 
V.l mit einem Amin der Formel VI zu 7-Aminotriazolopyrimidinen 
der Formel I urn, in der X Halogen bedeutet: 

30 

+ * v 

V.l 5 

35 




Diese Ulnsetzung erfolgt iiblicherweise bei Temperaturen von 0 °C 
bis 70 °C, vorzugsweise 10 °C bis 35 °C, in einem inerten organi- 
schen Ldsungsmittel in Gegenwart einer Base [vgl. EP-A-550 113] . 

40 

Geeignete Ldsungsmittel sind aromatische Kohlenwasserstof fe wie 
Toluol, o-, .m- und p-Xylol, halogenierte Kohlenwasserstof fe wie 
Methylenchlorid, Chloroform und Chlorbenzol, Ether wie Diethyl - 
ether, Diisopropylether, tert . -Buty lme thy 1 ether, Dioxan, Anisol 
45 und Tetrahydrofuran. 
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Als Basen kommen allgemein anorganische Verbindungen wie Alkali - 
metal 1- und Erdalkalimetallhydroxide wie Lithiumhydroxid, Natri- 
umhydroxid, Kaliumhydroxid und Calziumhydroxid/ Alkalimetall- und 
Erdalkalimetalloxide wie Lithiumoxid, Natriumoxid, Calziumoxid 
5 und Magnesiumoxid, Alkalimetall- und Erdalkalimetallhydride wie 
Lithiumhydrid, Natriurahydrid, Kaliumhydrid und Calziumhydrid, 
Alkalimetallamide wie Lithiumamid, Natriumamid und Kaliumamid, 
Alkalimetall- und Erdalkalimetallcarbonate wie Lithiumcarbonat , 
Kaliumcarbonat und Calziumcarbonat sowie Alkalimetallhydrogen- 

10 carbonate wie Natriumhydrogencarbonat/ metallorganische Verbin- 
dungen, insbesondere Alkalimetallalkyle wie Methyl lithium, Butyl - 
lithium und Phenyl lithium, Alkylmagnesiumhalogenide wie Methyl - 
magnesiumchlorid sowie Alkalimetall- und Erdalkalimetallalkoho- 
late wie Natriummethanolat, Natriumethanolat , Kaliumethanolat , 

15 Kalium- tert.-Butanolat und Dimethoxymagnesium, auBerdem organi- 
sche Basen, z.B. terti&re Amine wie Trimethylamin, Triethylamin, 
Tri-isopropylethylamin und N-Methylpiperidin, Pyridin, substi- 
tuierte Pyridine wie Collidin, Lutidin und 4-Dimethylaminopyridin 
sowie bicyclische Amine in Betracht. Besonders bevorzugt werden 

20 Triethylamin, Kaliumcarbonat und Natriumcarbonat . 

Die Basen werden im allgemeinen in katalytischen Mengen einge- 
setzt, sie konnen aber auch Squimolar, im OberschuB Oder gegebe- 
nenfalls als"T.6sungsm±ttel verwendfet werden. Alternatlv dazu kann 
25 ein CrberschuB der Verbindung VI als Base dienen. 

Die Edukte werden im allgemeinen in aquimolaren Mengen miteinan- 
der umgesetzt. Es kann fxir die Ausbeute vorteilhaft sein, VI in 
einem OberschuB bezogen auf V.I einzusetzen. 



Urn 7-Aminotriazolopyrimidine der Formel I zu erhalten, in denen 
Cyano Oder d-Ca-Alkoxy bedeutet, werden 7-Aminotriazolo-pyrimi- 
dine der Formel I mit einer Verbindung der Formel VII umgesetzt: 



30 



35 



40 



I 



VII 




I 



Dabei bedeutet M ein Ammonium-, Tetraalkylammonium-, Alkali- 
es metall- oder Erdalkalimetallkation und X' Cyano Oder Alkoxy. 



WO 03/009687 PCT/EP02/07893 

6 

Diese Umsetzung erfolgt xiblicherweise bei Temperaturen von 0 °C 
bis 150 °e, vorzugsweise 20 °C bis 75 °C, in einem inerten organi- 
schen LGsungsmittel [vgl . WO 99/41255], 

Geeignete L6sungsmittel aind Ether wie Diethylether , Diisopropyl- 
ether, tert . -Butylmethyl ether, Dioxan, Anisol und Tetrahydro- 
furan, Alkohole wie Methanol, Ethanol, n-Propanol, Isopropanol, 
n-Butanol und tert . -Butanol , sowie Dimethylsulf oxid, Dimethyl- 
formamid und Dime thy 1 ace t amid, besonders bevorzugt Diethylether, 
Tetrahydrofuran, Methanol und Dimethylf ormamid. 

Es kdnnen auch Gemische der genannten L6sungsmittel verwendet 
wer den . 

Die Edukte werden im allgemeinen in &guimolaren Mengen miteinan- 
der umgesetzt. Es kann fiir die Ausbeu.te vorteilhaft sein, VII in 
einem Oberschufl bezogen auf I einzusetzen. 



20 7-Aminotfiazolopyrimidine der Formel I, in der X Ci-C 4 -Haloalkyl 
Oder gegebenenfalls durch R* substituiertes Phenyl bedeutet, sind 
erh&ltlich ausgehend von Dicarbonylverbindungen der Formel II. 2, 
die man mit 3-Amino^l, 2, 4-triazol der Formel III zu 7-Hydroxy- 
triazolopyrimidinen der Formel I-V-r2- eyclisiert : • . 

25 



30 




II. 2 III IV. 2 



Diese Umsetzung erfolgt unter den gleichen Bedingungen wie die 
35 vorstehend beschriebene Umsetzung von II. 1 zu IV. 1. 

AnschlieBend setzt man die 7-Hydroxytriazolopyrimidine der Formel 
IV. 2 mit einem Halogenierungsmittel zu 7-Halogentriazolopyrimidi - 
nen der Formel V.2 urn: 

40 

Hal 

xv2 Halogenierung V.2 
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' Diese Umsetzung erfolgt unter den gleichen Bedingungen wie die 
vorstehend beschriebene Umsetzung von IV. 1 zu V.l. 

Dann wird Verbindung V.2 mit einem Amin der Formel VI zu Verbin- 
5 dungen der Formel I, urogesetzt: 

rV r V r2 
h ^-n^y r 



10 v.2 



Diese Umsetzung erfolgt unter den gleichen Bedingungen wie die 
15 vorstehend beschriebene Umsetzung von V.l_zu I. 

Die Reaktipnsgemische werden in ublicher Weise auf gearbeitet, 
z.B. durch Misch'en mit Wasser, Trennung der Phasen und gegebenen- 
falls chxomatographische Reinigung der Rohprodukte. Die Zwischen- 

20 und Endprodukte fallen z.T. in Form farbloser Oder schwach br&un- 
licher, z&her 6le an, die unter vermindertem Druck und bei m&Big 
erh6hter Tempera tur von fluchtigen Anteilen befreit Oder gerei- 
nigt werden. Sofern die Zwischen- und Endprodukte als Feststoffe 
erhalten werde'n, kafST'die R^lKd^n^^rch"-durch^Itokri stall is i"eren 

25 Oder Digerieren erfolgen. 

Sofern einzelne Verbindungen I nicht auf den voranstehend be- 
schriebenen Wegen zug&nglich sind, konnen sie durch Derivatisie- 
rung anderer Verbindungen I hergestellt werden. 

7~Hydroxy- und 7-Halogentriazolopyrimidine der Formeln IV und V, 



35 




wobei Y fur eine Hydroxygruppe oder einen Rest aus der Gruppe X 
40 gem&fl Anspruch 1 steht, Hal Halogen bedeutet und R 3 sowie X die in 
Anspruch 1 genannten Bedeutungen haben, sind neu. 

Besonders bevorzugt werden Zwischenprodukt'e der Formeln IV und V f 
in denen r3 Ci-Cio-Alkyl , insbesondere CH3 , CH 2 --CH 3 , (CH 2 )3-CH 3 , 
45 CH 2 -CH(CH 3 ) 2 , CH(CH 3 )-CH2-CH 2 -CH3, C(CH 3 ) 3/ (CH 2 ) 7 -CH 3 , CH(CH 3 ) 2 , 
C 2 -Ci 0 -Alkenyl, insbesondere CH 2 -CH=CH 2 , C 3 -C 8 -Cycloalkyl, insbe- 
sondere Cyclopropylmethyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl, Phe- 
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nyl-Ci-Cio-Alkyl, insbesondere CH 2 -C 6 H 5/ CH 2 -o-Cl-C 6 H<i , Ci-Ci 0 -Halo- 
alkyl, insbesondere CH 2 -CF 3 , CH(CH 3 )-CF 3 , CH(CF 3 ) 2 , und X Halogen, 
insbesondere Chlor, Cyano, Ci-Ca-Alkoxy, insbesondere 0CH 3/ 
Ci-C4-Haloalkyl # insbesondere CF 3/ Phenyl Oder durch R a substi- 
5 tuiertes Phenyl, insbesondere Phenyl sind. 

Bei den in den vorstehenden Formeln angegebenen Definitionen der 
Symbole warden Sammelbegrif f e verwendet, die allgemein reprasen- 
'tativ ffir die folgenden Substituenten stehen: 

10 

Halogen: Fluor, Chlor, Brom und Jod; 

Alkyl: gesattigte, geradkettige Oder verzweigte Kohlenwasser- 
stoffreste mit 1 bis 4, 6, 8 oder 10 Kohlenstof f atomen, z.B. 
15 Ci-Cg-Alkyl wie Methyl/ Ethyl, Propyl, 1-Methylethyl, Butyl, 
1 -Methyl -propyl , 2-Methylpropyl , 1 , 1-Dimethylethyl , Pentyl , 
1-Methylbutyl , 2-Methylbutyl , 3-Methylbutyl , 2 , 2-Di-methylpropyl , 
1-Ethylpropyl , Hexyl , 1 , 1-Dimethylpropyl , 1 / 2~Dimethylpropyl , 

1- Methylpentyl , 2-Methylpentyl , 3^Methylpentyl , 4-Methylpentyl , 
20 1, 1-Dimethylbutyl, 1, 2-Dimethylbutyl , 1, 3-Dimethylbutyl , 2,2-Di- 

methylbutyl , 2 , 3-Dimethylbutyl , 3 , 3-Dimethylbutyl , 1-Ethylbutyl , 

2- Ethylbutyl , 1,1, 2-Triroethylpropyl , 1,2, 2-Trimethylpropyl , 

1- Ethyl-l-methylpropyl und l-Ethyl-2-methylpropyl ; 

25 HaloalJcyl: geradkettige Oder verzweigte Alkylgruppen mit 1 bis 10 
Kohlenstof f atomen (wie vorstehend genannt) , wobei in diesen Grup- 
pen teilweise, beispielsweise ein- bis dreifach, Oder vollstandig 
die Wasserstof fa tome durch Halogenatome wie vorstehend genannt 
ersetzt sein kdnnen, z.B. Ci~C 2 -Halogenalkyl wie Chlormethyl, 

30 Brommethyl, Dichlormethyl, Trichlormethyl, Fluormethyl, Difluor- 
methyl, Trif luormethyl , Chlorf luormethyl, Dichlorf luormethyl, 
Chlordifluormethyl, 1-Chlorethyl, 1-Bromethyl, 1-Fluorethyl, 

2- Fluorethyl , 2 , 2-Dif luorethyl , 2,2,2 -Trif luorethyl , 

2 -Chlor-2-f luorethyl, 2-Chlor-2 , 2-dif luorethyl, 2,2-Dich- 
35 lor-2-f luorethyl, 2 , 2 , 2-Trichlorethyl und Pentaf luorethyl ; 

Alkoxy: geradkettige oder verzweigte Alkylgruppen mit 1 bis 
6 Kohlenstof f atomen (wie vorstehend genannt) , welche fiber ein 
Sauerstof f atom (-O-) an das Gerfist gebunden sind; 

40 

Haloalkoxy: geradkettige oder verzweigte Halogenalkylgruppen mit 
1 bis 6 Kohlenstof f atomen (wie vorstehend genannt) , welche fiber 
ein Sauerstof f atom (-O-) an das Gerfist gebunden sind; 



45 
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Alkylthio: geradkettige Oder verzweigte Alkylgruppen mit 1 bis 
6 Kohlenstof fatomen (wie vorstehend genannt) , welche fiber ein 
Schwefelatom (-S-) an das Gerfist gebunden sind;. 

5 Alkylamino: eine geradkettige Oder verzweigte Alkylgruppe mit 1 
bis 6 Kohlenstof fatomen (wie vorstehend genannt) , welche fiber 
eine Aminogruppe (-NH-) an das Gerfist gebunden ist; 

Dialkylamino: zwei voneinander unabh&ngige geradkettige oder ver- 
10 zweigte Alkylgruppen mit jeweils 1 bis 6 Kohlenstof fatomen (wie 
vorstehend genannt) , welche fiber ein Stickstof f atom an das Gerfist 
gebunden sind; 

Alkenyl: unges&ttigte, geradkettige oder verzweigte Kohlenwasser- 
15 stoffreste mit 2 bis 6 oder 10 Kohlenstof fatomen und einer 

Doppelbindung in einer beliebigen Position, z.B. C 2 -Cs-Alkenyl wie 
Ethenyl, 1-Propenyl, 2-Propenyl, 1-Methylethenyl, 1-Butenyl, 

2- Butenyl , 3-Butenyl , 1-Methyl-l-propenyl , 2-Methyl-l-propenyl , 
l-Methyl-2-propenyl, 2-Methyl-2-propenyl, 1-Pentenyl, 2-Pentenyl, 

20 3-Pentenyl, 4-Pentenyl, 1 -Methyl -1-butenyl, 2 -Methyl -1 -but enyl , 

3 - Methyl- 1-butenyl, l-Methyl-2-butenyl, 2 -Me thy 1-2 -but enyl, 
3-Methyl-2-butenyl , l-Methyl-3-butenyl , 2-Methyl-3-butenyl , 

3- Methyl-3-butenyl, 1, l-Dixnethyl-2-propenyl, 1, 2~Dimethyl-l-pro- 
peiiyl, 1,2 -Dime thyl-2-piropenyr, l-Ethyl-lprop^yl;- l-Ethyl-2- 

25 propenyl, 1-Hexenyl, 2-Hexenyl, 3-Hexenyl, 4-Hexenyl, 5-Hexenyl, 

1- Methyl-l-pentenyl, 2-Methyl-l-pentenyl, 3 -Methyl -1-pent enyl, 

4- Methyl-l-pentenyl, l-Methyl-2-pentenyl, 2-Methyl-2-pentenyl , 

3- Methyl-2-pentenyl," 4 -Me thy 1-2 -pent enyl, l-Methyl-3-pentenyl, 

2- Methyl-3pentenyl, 3 -Methyl -3 -pent enyl, 4-Methyl-3-pentenyl , 
30 l-Methyl-4-pentenyl, 2 -Me thy 1-4 -pent enyl, 3-Methyl-4-pentenyl, 

4- Methyl-4-pentenyl, 1, l-Dimethyl-2-butenyl, 1, l-Dimethyl-3-bute- 
nyl, 1,2-Dimethyl-l-butenyl, 1, 2-Dimethyl-2-butenyl, 1,2-Dime- 
thyl-3-butenyl, 1, 3 -Dimethyl -1-butenyl, 1, 3-Dimethyl-2-butenyl , 
l,3-Dimethyl-3-butenyl, 2 , 2 -Dimethyl -3 -but enyl , 2 , 3-Dimethyl-l- 

35 butenyl, 2 , 3 -Dimethyl -2 -but enyl, 2,3-Dimethyl-3-butenyl, 3,3-Di- 
methyl-l-butenyl, 3 , 3-Dimethyl-2-butenyl, 1-Ethyl-l-butenyl, 

1- Ethyl-2-butenyl, 1 -Ethyl -3 -but enyl, 2 -Ethyl -1-butenyl, 

2- Ethyl-2-butenyl, 2-Bthyl- 3 -butenyl, 1, l,2-Trimethyl-2-propenyl, 
l-Ethyl-l-methyl-2-propenyl, l-Ethyl-2-methyl-lpropenyl und 

40 l-Ethyl-2-methyl-2-propenyl; 

Alkenyloxy: unges&ttigte, geradkettige oder verzweigte Kohlenwas- 
sers toff res te mit 3 bis 6 Kohlenstof fatomen und einer Doppelbin- 
dung in einer beliebigen, nicht zum Heteroatom benachbarten, 
45 Position (wie vorstehend genannt) , welche fiber ein Sauerstof f atom 
(-0-) an das Gerfist gebunden sind; 
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Alkinyl: geradkettige Oder verzweigte Kohlenwasserstof f gruppen 
mit 2 bis 6 oder 10 Kohlenstof f atomen und einer Dreif achbindung 
in einer beliebigen Position, z.B. C 2 -C 6 -Alkinyl wie Ethinyl, 
1-Propinyl, 2-Propinyl, 1-Butinyl, 2-Butinyl, 3-Butinyl, 
5 l-Methyl-2-propinyl, 1-Pentinyl, 2-Pentinyl, 3-Pentinyl, 4-Penti- 
nyl, l-Methyl-2-butinyl, l-Methyl-3-butinyl, 2-Methyl-3- 
butinyl, 3-Methyl-l-butinyl, 1, 1 -Dimethyl -2 -prop inyl, l-Ethyl-2- 
propinyl, 1-Hexinyl, 2-Hexinyl, 3-Hexinyl, 4-Hexinyl, 5-Hexinyl, 
l-Methyl-2 -pent inyl , 1 -Me thyl-3 -pent inyl , 1 -Methyl- 4 -pentinyl / 
10 2-Methyl-3-pentinyl, 2 -Me thy 1-4 -pent inyl, 3-Methyl-l-pentinyl , 
3-Methyl-4-pentinyl, 4-Methyl-l-pentinyl, 4-Methyl-2-pentinyl, 

1, 1 -Dimethyl -2 -but inyl, 1, l-Dimethyl-3-butinyl, 1, 2 -Dimethyl -3- 
butinyl, 2, 2-Dimethyl-3 -butinyl, 3, 3-Dimethyl-l-butinyl, 

1- Ethyl-2 -butinyl, 1 -Ethyl -3 -but inyl, 2 -Ethyl -3 -butinyl und 
15 l-Ethyl-l-methyl-2-propinyl; 

Alkinyloxy: unges&ttigte, geradkettige Oder verzweigte Kohlen- 
wasserstof f res te mit 3 bis 6 Kohlenstof f atomen und einer Drei- 
fachbindung in einer beliebigen, nicht zum Heteroatom benachbar- 
20 ten, Position (wie vorstehend genannt) , welche uber ein sauer- 
s toff a torn (-0-) an das Gertist gebunden sind; 

Cycloalkyl: monocyclische, gesattigte Kohlenwasserstof f gruppen 
mit 3 bis 5, 6, oder 8 Kohlenstof f ringgliedern, z.Br^-Ce-Cyclo- 
25 alkyl wie Cyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl, 
Cycloheptyl und Cyclooctyl; 

5- oder 6-gliedrige Heterocyclen (Heterocyclyl) en thai tend neben 
Kohlenstof fringgliedern ein bis vier Stickstof f atome und/oder ein 
30 Sauerstoff- oder Schwefelatom oder ein Sauerstoff- und/oder 
Schwef elatom, z.B. 2-Tetrahydrof urariyl , 3-Tetrahydrof uranyl , 

2- Tetrahydrothienyl , 3-Tetrahydrothienyl , 2-Pyrrolidinyl , 

3 - Pyrrol idinyl, 3-Isoxazolidinyl, 4-Isoxazolidinyl , 5-Isoxazoli- 
dinyl , 3-Isothiazolidinyl , 4-lsothiazolidinyl , 5-Isothiazolidi - 

35 nyl, 3-Pyrazolidinyl, 4 -Pyrazol idinyl, 5-Pyrazolidinyl, 2-Oxazo- 
lidinyl, 4-Oxazolidinyl, 5-Oxazolidinyl, 2-Thiazolidinyl, 4-Thia- 
zolidinyl , 5-Thiazolidinyl , 2-Imidazolidinyl , 4-Imidazolidinyl , 
1,2, 4-Oxadiazolidin-3-yl , 1,2, 4-Oxadiazolidin-5-yl , 1,2, 4-Thia - 
diazolidin-3-yl , 1,2 , 4-Thiadiazolidin-5-yl , 1,2, 4-Triazoli - 

40 din-3-yl, 1, 3 , 4-Oxadiazolidin-2-yl, l,3,4-Thiadiazolidin-2-yl, 
1,3, 4-Triazolidin-2-yl , 2 , 3-Dihydrof ur-2-yl , 2 , 3-Dihydrof ur-3-yl , 

2 , 4-Dihydrof ur-2-yl , 2 , 4-Dihydrof ur-3-yl , 2 , 3-Dihydrothien-2-yl , 
2 , 3-Dihydrothien-3-yl, 2 , 4-Dihydrothien-2-yl , 2 , 4-Dihydro - 
thien-3-yl , 2-Pyrrolin-2-yl , 2-Pyrrolin-3-yl , 3-Pyrrolin-2-yl , 

45 3 -Pyrrol in- 3 -yl, 2-Isoxazolin-3-yl, 3-Isoxazolin-3-yl, 4-lsoxazo- 
lin-3-yl, 2-Isoxazolin-4-yl, 3-Isoxazolin-4-yl , 4-Isoxazo- 
lin-4-yl, 2-Isoxazolin-5-yl, 3-Isoxazolin-5-yl, 4-Isoxazo- 
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lin-5-yl , 2-Isothiazolin-3-yl , 3-Isothiazolin-3-yl , 4-Isothiazo- 
lin-3-yl , 2-Isothiazolin-4-yl , 3-Isothiazolin-4~yl , 4-Isothiazo- 
lin-4-yl , 2-Isothiazolin-5-yl , 3-Isothiazolin-5-yl , 4-Isothiazo- 
lin-5-yl, 2, 3-Dihydropyrazol-l-yl, 2, 3-Dihydropyrazol-2-yl, 
5 2, 3-Dihydropyrazol-3-yl, 2, 3-Dihydropyrazol-4-yl, 2 , 3-Dihydropy- 
razol-5-yl , 3 , 4-Dihydropyrazol-l-yl , 3 , 4-Dihydropyrazol-3-yl , 

3 . 4- Dihydropyrazol-4-yl , 3 , 4-Dihydropyrazol-5-yl , 4 , 5-Dihydropy - 
razol-l-yl/ 4, 5-Dihydropyrazol-3-yl, 4, 5-Dihydropyrazol~4-yl , 

4 . 5- Dihydropyrazol-5-yl , 2 , 3-Dihydrooxazol-2-yl , 2 , 3-Dihydrooxa - 
10 zol-3-yl, 2, 3-Dihydrooxazol-4-yl, 2, 3-Dihydrooxazol-5-yl, 3,4-Di- 

hydrooxazol-2-yl , 3 , 4-Dihydrooxazol~3-yl , 3 , 4-Dihydrooxazol-4-yl , 
3 , 4-Dihydrooxazol-5-yl, 3, 4-Dihydrooxazol-2-yl, 3 , 4-Dihydrooxa- 
zol-3-yl, 3 , 4-Dihydrooxazol-4-yl, 2-Piperidinyl/ 3-Piperidinyl, 

4- Piperidinyl, 1, 3HDioxan-5-yl, 2-Tetrahydropyranyl , 4-Tetrahy- 
15 dropyranyl, 2-Tetrahydrothienyl, 3-Hexahydropyridazinyl, 4-Hexa- 

hydropyridazinyl , 2-Hexahydropyrimidinyl , 4-Hexahydropyriraidinyl , 

5- Hexahydropyrimidinyl , 2-Piperazinyl , 1,3/ 5-Hexahydro-tria- 
zin-2-yl und 1, 2 , 4-Hexahydrotriazin-3-yl; 

20 5-gliedriges Heteroaryl, enthaltend ein bis vier S ticks tof f atome 
Oder ein bis drei Stickstoff atome und ein Schwefel- Oder Sauer- 
stoffatom: 5-Ring Heteroarylgruppen, welche neben Kohlenstof f ato- 
men ein bis vier Stickstoff atome Oder ein bis drei Stickstoffa- 
tome und eiir~Schwef el- oder sauerstof f artom als -Ringglieder ent- 

25 halten kdnnen, z.B. 2-Furyl, 3-Furyl, 2-Thienyl, 3-Thienyl, 

2- Pyrrolyl, 3-Pyrrolyl, 3-Isoxazolyl, 4-Isoxazolyl, 5-Isoxazolyl , 

3- Isothiazolyl, 4-Isothiazolyl, 5-lsothiazolyl/ 3-Fyrazolyl, 

4- Pyrazolyl, 5-Pyrazolyl, 2-Oxazolyl/ 4-Oxazolyl, 5-Oxazolyl, 
2-Thiazolyl, 4-Thiazolyl , 5-Thiazolyl, 2-Imidazolyl, 4-Imidazo- 

30 lyl, l,2,4-Oxadiazol-3-yl, 1* 2, 4-Oxadiazol-5-yl, 1 , 2 , 4-Thiadia- 
zo l-3-yl, i,2,4-Thiadiazol-5-yl, 1, 2, 4-Triazol-3-yl, 1,3,4-Oxa- 
diazol-2-yl, 1 , 3 , 4-Thiadiazol-2-yl und 1, 3 , 4-Triazoi-2-yl ; 

6- gliedriges Heteroaryl, enthaltend ein bis drei bzw. ein bis 

35 vier Stickstoff atome: 6-Ring Heteroarylgruppen, welche neben Koh- 
lenstoffatomen ein bis drei bzw, ein bis vier Stickstoff atome als 
Ringglieder enthalten k6nnen, z.B. 2-Pyridinyl, 3-Pyridinyl, 
4-Pyridinyl, 3-Pyridazinyl, 4-Pyridazinyl, 2-Pyrimidinyl, 4-Pyri- 
midinyl, 5-Pyrimidinyl, 2-Pyrazinyl, 1, 3 , 5-Triazin-2-yl und 

40 1, 2,4-Triazin-3-yl; 

Oxyalkylenoxy: divalente unverzweigte Ketten aus 1 bis 3 
CH 2 -Gruppen, wobei beide Valenzen ttber ein Sauerstof f atom an das 
Gerttst gebunden ist, z.B, OCH 2 0, OCH 2 CH 2 0 und OCH 2 CH 2 CH 2 0; 
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Die Verbindungen der Formal I kdnnen auch in Form ihrer landwirt- 
schaf tlich brauchbaren Salze vorliegen, wobei es in der Regel 
nicht auf die Art des Salzes ankommt. Im Allgemeinen kommen die 
Salze derjenigen Kationen Oder die" S&ureadditionssalze derjenigen 
5 S&uren in Betracht, deren Kationen beziehungsweise Anionen die 
fungizide Wirkung der Verbindungen I nicht negativ beeintr&chti- 
gen. 

"Es kommen als Kationen insbesondere Ionen der Alkalimetalle, vor- 
10 zugsweise Lithium, Natrium und Kalium, der Erdalkalimetalle, vor- 
zugsweise Calcium und Magnesium, und der ttbergangsmetalle, vor- 
zugsweise Mangan, Kupfer, Zink und Eisen, sowie Ammonium, wobei 
hier gewilnschtenf alls ein bis vier Wasserstof f atome durch 
Ci-C 4 -Alkyl, Hydroxy-Ci-C 4 -alkyl, Ci-C 4 -Alkoxy-Ci-C 4 -alkyl , 
15 Hydroxy-Cx-^-alkoxy-Cx-^-alkyl, Phenyl oder Benzyl ersetzt sein 
kdnnen, vorzugsweise Ammonium, Dimethylammonium, Diisopropylammo- 
nium, Tetramethylammonium, Tetrabutyl ammonium, 2-(2-Hydro- 
xyeth-l-oxy) eth-l-ylammonium, Di (2-hydroxyeth-l-yl) ammonium, Tri - 
me thylbenzyl ammonium, des weiteren, Phosphoniumionen, Suf oniumio- 
20 nen, vorzugsweise Tri (Ci-C 4 -alkyl) sulf onium und Sulf oxoniumionen, 
vorzugsweise Tri (Ci-C 4 -aikyl) sulf oxonium, in Betracht. 

Anionen von brauchbaren S&ureadditionssalzen sind in erster Linie 
Chlorid, BromidT Fluorid, Hydrogensutf at? "Sulf at, i^thydrogen - • 
25 phosphat, Hydrogenphosphat, Nitrat, Hydrogencarbonat, Carbonat, 
Hexaf lourosilikat , Hexaf luorophosphat , Benzoat sowie die Anionen 
von Ci-C 4 -Alkansciuren, vorzugsweise Formiat, Acetat, Propionat und 
Butyrat . 

30 Im Hinblick auf ihre bestimmungsgem&Be Verwendung der 7 -Amino - 
triazolopyrimidine der Formel I sind die folgenden Bedeutungen 
der Substituenten, und zwar jeweils filr sich allein Oder in Kom- 
bination, besonders bevorzugt: 

35 Verbindungen I, in denen R 1 , R 2 fiir Wasserstoff , Ci-Cio~Alkyl oder 
Ci-CsHHaloalkyl, insbesondere ftir Wasserstoff, Ci-Ce-Alkyl, 
Ci-C 4 -Haloalkyl, besonders bevorzugt ftir Wasserstoff/ 1-Methylpro- 
pyl, Isopropyl oder 1, 1, 1-Trif luor-2-propyl steht, oder 

40 R 1 und R 2 zusammen mit dem Stickstof f atom, das sie verbindet, 
einen 5-oder 6-gliedrigen Ring bilden, der ein Sauerstof f atom 
enthalten kann und/oder einen Ci-C 4 -Alky Ires t tragen kann, bei- 
spielsweise Pyrtolidin-l-yl,. Pyrrol-l-yl, Pyrazol-l-yl/ Imida- 
zol-l-yl, Piperidin-l-yl, Morpholin-4-yl, wobei die genannten 

45 Reste durch ein bis drei Reste R a , insbesondere Ci-C 4 -Alkyl , wie 
beispielsweise Methyl oder Ethyl, substituiert sein k6nnen. 
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Daneben werden auch Verbindungen I besorxders bevorzugt, in denen 
Ri Wasserstoff , Ci-C 6 -Alkyl und Ci-C 4 -Haloalkyl und R2 Wasserstoff 
bedeutet, 

5 Ganz besonders werden auch Verbindungen I bevorzugt, in denen R 1 
und R 2 Wasserstoff und R 3 C3-C 8 -Cycloalkyl, bevorzugt Cyclopropyl, 
Cyclopentyl oder Cyclohexyl bedeuten. 

AuBerdem werden Verbindungen I besonders bevorzugt, in denen R 3 
10 Ci-Cs-Alkyl, insbesondere Isopropyl Oder n-Octyl, C 3 -C 6 -Cyclo- 
alkyl, besonders bevorzugt Cyclopropyl, Cyclopentyl oder Cyclo- 
hexyl, oder CH2-C6H5 bedeutet. 

Insbesondere werden auch Verbindungen I bevorzugt, in denen R 3 
15 C3~C8-Cycloalkyl, insbesondere C3~C6-Cycloalkyl, besonders bevor- 
zugt Cyclopropyl, Cyclopropylmethyl, Cyclopentyl oder Cyclohexyl, 
und X Cyano, Ci~C4-Alkoxy, beispielsweise OCH3# Ci-C4~Haloalkyl, 
beispielsweise CF3 oder ein gegebenenf alls durch R a substituiertes 
. Phenylalkyl, beispielsweise CH2-C6H5 oder CH2-0-CI-C6H4, bedeutet. 

20 

AuBerdem werden Verbindungen I besonders bevorzugt, in denen R 3 
C.3-C8-Cycloalkyl, insbesondere C3-Cg-Cycloalkyl , besonders bevor- 
zugt Cyclopropyl, Cyclopentyl oder Cyclohexyl, und X Halogen, 
~ifisb^sonde*re Chlor r 'bedeutet. 

25 

GleichermaBen besonders bevorzugt sind Verbindungen I, in denen X 
Halogen, wie Chlor oder Brom, insbesondere Chlor bedeutet. 

Insbesondere sind im Hinblick auf ihre Verwendung die in den fol- 
30 genden Tabellen zusainmenges tell ten Verbindungen I bevorzugt. Die 
in den Tabellen ftir einen Substituenten genannten Gruppen stellen 
auBerdem fur sich betrachtet, unabhangig von der Kombination, in 
der sie genannt sind, eine besonders bevorzugte Ausgestaltung des 
betreffenden Substituenten dar. 

35 

Tabelle 1 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 ftir CH 3 und X far Cl steht 
und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fur eine Verbindung je- 
weils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

40 

Tabelle 2 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 filr CH2-CH3 und X fur Cl 
steht und die Kombination der Reste Ri und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 
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Tabelle 3 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir (CH 2 ) 3 -CH 3 und X fiir CI 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

5 

Tabelle 4 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 far CH 2 -CH(CH 3 ) 2 und X fiir 
CI steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbin- 
'dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

10 

Tabelle 5 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 ftir CH(CH3) -CH 2 -CH 2 -CH 3 und 
X fur CI steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine 
Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

15 

Tabelle 6 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir C(CH3>3 und X fiir CI 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

20 

Tabelle 7 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 fiir <CH 2 ) 7 -CH 3 und X fiir Cl 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
Jeweils eilier Zeile der Tabelle A entspricht * 

25 

Tabelle 8 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fur CH(CH 3 ) 2 und X fiir Cl 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

30 

Tabelle 9 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir Cyclopentyl und X fur 
Cl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

35 

Tabelle 10 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir Cyclohexyl und X fur Cl 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

40 

Tabelle 11 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH 2 -C 6 H 5 und X fiir Cl 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 
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Tabelle 12 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 far CH 2 -o-Cl-C 6 H4 und X far 
CI steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fdr eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

5 

Tabelle 13 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fur <CH 2 ) 2 -CH 3 und X fur CI 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 far eine Verbindung 
Jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

10 

Tabelle 14 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fur CH 2 -CH=CH 2 und X ftir CI 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 far eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

15 

Tabelle 15 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 far Cyclopropyl-methyl und 
X far CI steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fur eine 
Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

20 

. 'pobelle 16 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fxir CH 2 -CH 2 -CN und X fttr CI 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 ftir eine Verbindung 
jeweils einer Zfcile der TabelTe A entspricht 

25 

Tabelle 17 

verbindungen der Formel I, in denen R 3 ftir CH 2 -CF 3 und X fur CI 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fttr eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

30 

Tabelle 18 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 far CH(CH 3 )-CF 3 und X far 
CI steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 far eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

35 

Tabelle 19 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 fur CH(CF 3 ) 2 und X fur CI 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fur eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

40 

Tabelle 20 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 far CH 3 und X far CF 3 steht 
und die Kombination der Reste R 1 und R 2 far eine verbindung je- 
weils einer Zeile der Tabelle A entspricht 
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Tabelle 21 

Verbindungen der Pormel I, in denen R 3 fiir CH 2 -CH 3 und X fiir CF 3 . 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entsprichh 

5 

Tabelle 22 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir (CH 2 ) 3 -CH 3 und X fair 
CF 3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fur eine Verbin- 
' dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

10 

Tabelle 23 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH 2 -CH(CH 3 ) 2 und X fiir 
CF 3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

15 

Tabelle 24 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH (CH 3 ) -CH2-CH2-CH 3 und 
X fiir CF 3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine 
Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

20 

Tabelle 25 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH{CH 3 ) 3 und X fiir CF 3 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils e"i"H^r "Zfcile der Tabelle A entspricht 

25 

Tabelle 26 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir (CH2)7~CH 3 und X fur 
CF 3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

30 

Tabelle 27 

verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH(CH 3 )2 und X fur CF 3 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

35 

Tabelle 28 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir Cyclopentyl und X fiir 
CF 3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

40 

Tabelle 29 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir Cyclohexyl und X fiir 
CF 3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 
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Tabelle 30 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 far CH 2 -C 6 H 5 und X far CF 3 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 far eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

5 

Tabelle 31 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fur CH 2 -p-ci-C6H 4 und X far 
CF3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 far eine Verbin- 
-dung .jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

10 

Tabelle 32 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 far (CH 2 ) 2 ~CH 3 und X fur 
CF3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 far eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

15 

Tabelle 33 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 far CH 2 -CH=CH 2 und X far 
CF3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 far eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

20 

Tabelle 34 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 far Cyclopropyl -methyl und 
X far CF3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 far eine 
"Verbindung jewelTs einer Z'eile der TabelXe A entspricht 
25 

Tabelle 35 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 far CH 2 -CH 2 -CN und X far 
CF 3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 far eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

30 

Tabelle 36 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 far CH 2 -CF3 und X far CF 3 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 far eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

35 

Tabelle 37 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 far CH(CH 3 )-CF 3 und X far 
CF 3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 far eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

40 

Tabelle 38 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 far CH(CF 3 ) 2 und X fur CF 3 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 far eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 
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Tabelle 39 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH 3 und X fiir Phenyl 
steht und die Kombination der Reste Ri und R 2 ftir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

5 

Tabelle 40 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH 2 -CH 3 und X fiir Phe- 
nyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fur eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

10 

Tabelle 41 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir (CH 2 ) 3 -CH 3 und X fiir 
Phenyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 far eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

15 

Tabelle 42 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH 2 -CH (CH3 ) 2 und X fiir 
Phenyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

20 

Tabelle 43 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH (CH3) -CH 2 -CH 2 -CH 3 und 
X fiir Phenyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir 
' "eine Verbindung "jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 
25 

Tabelle 44 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH(CH 3 ) 3 und X fiir Phe- 
nyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

30 

Tabelle 45 

Verbindungen der Foxmel I, in denen R 3 fiir (CH 2 ) 7 -CH 3 und X fur 
Phenyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fur eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

35 

Tabelle 46 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 fiir CH(CH 3 )2 X fiir Phe- 

nyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbin- 
dung jeweils einer zeile der Tabelle A entspricht 

40 

Tabelle 47 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir Cyclopentyl und X fiir 
Phenyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fur eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 
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Tabelle 48 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 far Cyclohexyl und X fiir 
Phenyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fttr eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

5 

Tabelle 49 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH2-C6H5 und X ftir Phe- 
nyl steht und die Kombination der Reste R* und R 2 fiir eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

10 

Tabelle 50 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH2-P-CI-C6H4 und X fiir 
Phenyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fur eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

15 

Tabelle 51 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fur (CH 2 )2-CH 3 . und X fiir 
Phenyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

20 

Tabelle 52 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fur CH2-CH=CH2 und X fur 
Phenyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Ver- 
" binding jewels eirrer^3i=r£le der Tabelle A enlrspriclrt 
25 

Tabelle 53 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir Cyclopropyl-methyl und 
X fur Phenyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fur 
eine Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

30 

Tabelle 54 

verbindungen der Formel I, in denen R 3 fttr -CH 2 -CH 2 -CN und X fur 
Phenyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

35 

Tabelle 55 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 fiir CH 2 -CF 3 und X fiir Phe- 
nyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

40 

Tabelle 56 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 fur CH(CH 3 )-CF 3 und X fiir 
Phenyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 
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Tabelle 57 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 filr CH(CF 3 ) 2 und X fixr Phe- 
nyl steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 f^r eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

5 

Tabelle 58 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 filr CH 3 und X fiir CN steht 
und die Kombination der Reste R 1 und R 2 filr eine Verbindung je- 
weils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

10 

Tabelle 59 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 filr CH 2 -CH 3 und X fiir CN 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 filr eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

15 

Tabelle 60 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fur (CH 2 ) 3 -CH 3 und X ftir CN 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 filr eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

20 

Tabelle 61 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fUr CH 2 -CH(CH 3 ) 2 und X filr 
CN steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 filr eine Verbin- 
dung jeweils eitier Zei-lre-^eir Tabelle A entspriclit- 

25 

Tabelle 62 

Verbindungen der Formel 1 , in denen R 3 ftir CH <CH 3 ) -CH 2 -CH 2 -CH 3 und 
X fur CN steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 filr eine 
Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

30 

Tabelle 63 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fur CH(CH 3 ) 3 und X ftir CN 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 ftir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

35 

Tabelle* 64 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 far <CH 2 ) 7 -CH 3 und X ftir CN 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fttr eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

40 

Tabelle 65 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fur CH(CH 3 ) 2 und X filr CN 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 ftir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 
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Tabelle 66 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir Cyclopentyl und X fiir 
CN steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

5 

Tabelle 67 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir Cyclohexyl und X fur CN 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

10 

Tabelle 68 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 fiir CH 2 -C 6 H 5 und X fur CN 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fur eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

15 

Tabelle 69 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fur CH 2 -p-Cl-C 6 H 4 und X fiir 
CN steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht. 

20 

Tabelle 7 0 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 ftir (CH 2 ) 2 -CH 3 und X fiir CN 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils e w ifrer Zeile~3:er TdWsn^-A entspricht* 

25 

Tabelle 71 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fur CH 2 -CH=CH 2 und X fur CN 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

30 

Tabelle 72 

verbindungen der Formel l , in denen R 3 fiir Cyclopropyl -methyl und 
X fiir CN steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine 
Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

35 

Tabelle 73 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 fur CH 2 -CH 2 -CN und X fiir CN 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

40 

Tabelle 74 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 fiir CH 2 -CF 3 und X fiir CN 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 
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Tabelle 75 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fur CH(CH3)-CF3 und X fiir 
CN steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbin- 
dung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

5 

Tabelle 76 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH(CF3) 2 und X fiir CN 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

10 

Tabelle 77 

Verbindungen der Formel 1, in denen R 3 fiir CH 3 und X fiir OCH 3 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

15 

Tabelle 78 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH 2 -CH 3 und X fiir OCH 3 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fur eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

20 

Tabelle 79 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 fiir (CH 2 ) 3 -CH 3 und X fur 
OCH3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Ver- 
bindung jeweil s-feiner zeilfe de*r~ r i , Kbfe11e A -entspricht 

25 

Tabelle 80 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH 2 -CH(CH 3 ) 2 und X fiir 
OCH 3 steht und die Kombination der Reste R* und R 2 fiir eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

30 

Tabelle 81 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH (CH 3 ) -CH 2 -CH 2 -CH 3 und 
X fiir OCH3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine 
Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

35 

Tabelle 82 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir CH(CH 3 ) 3 und X fiir OCH 3 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fiir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

40 

Tabelle 83 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fiir (CH 2 ) 7 -CH 3 und X fiir 
OCH3 steht und die Kombination der Reste R* und R 2 fiir eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 
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Tabelle 84 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fur CH(CH 3 ) 2 und X fir OCH 3 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

5 

Tabelle 85 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fir Cyclopentyl und X fir 
OCH 3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fir eine Ver- 
b'indung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

10 

Tabelle 86 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 fir Cyclohexyl und X fir 
OCH3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fir eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

15 

Tabelle 87 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fir CH 2 -C6H 5 und X fir OCH 3 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fir eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

20 

Tabelle 88 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fir CH 2 -p-Cl-C 6 H 4 und X fir 
OCH3 steht und die Kombination der Reste Rl und R 2 fir eine Ver- 
bindung jeweils eine'ir Zeile Tier- TabeWre" A~entspricht 

25 

Tabelle 89 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fir (CH 2 ) 2 -CH 3 und X fur 
OCH3 steht und die Kombination der Reste R* und R 2 fir eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

30 

Tabelle 90 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fir CH 2 -CH=CH 2 und X fir 
OCH3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fir eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

35 

Tabelle 91 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fir Cyclopropyl -methyl und 
X fir OCH3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fir eine 
Verbindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

40 

Tabelle 92 

Verbindungen der Formel I , in denen R 3 fir CH 2 -CH 2 -CN und X fir 
OCH3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fir eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 
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Tabelle 93 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fttr CH 2 -CF 3 und X ftir OCH 3 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 filr eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 

5 

Tabelle 94 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 filr CH(CH 3 )-CF 3 und X ftir 
OCH3 steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 ftir eine Ver- 
bindung jeweils einer Zeile der Tabelle A entsprich 

10 

Tabelle 95 

Verbindungen der Formel I, in denen R 3 fur CH(CF3)2 und X fur OCH3 
steht und die Kombination der Reste R 1 und R 2 fur eine Verbindung 
jeweils einer Zeile der Tabelle A entspricht 
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Tabelle A 
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NO. 


Rl 


R 2 


A-l 


H 


H 


A- 2 


CH2CH3 


H 


A- 3 


CH 2 CH 3 


CH 3 


A-4 


CH 2 CH 3 


CH2CH3 


A- 5 


CH 2 CF 3 


H 


A- 6 


CH2CF3 


CH 3 


A- 7 


CH 2 CF 3 


CH2CH3 


A- 8 


CH 2 CC1 3 


H 


A-9 


CH2CCI3 


CH 3 


A-10 


CH 2 CC1 3 


CH2CH3 


A-ll 


CH 2 CH 2 CH 3 


H 


A-12 


CH 2 CH 2 CH 3 


CH 3 


A-13 


CH 2 CH 2 CH 3 


CH 2 CH 3 


A-14 


CH2CH2CH3 


CH2CH2CH3 


A-15 


CH(CH 3 ) 2 


H 


A-16 


CH(CH 3 ) 2 


CH 3 


A-17 


CH(CH 3 ) 2 


CH2CH3 


A-18 


(R/S) CH(CH 3 )-CH 2 CH 3 


H 


A-19 


(R/S) CH(CH 3 )-CH 2 CH 3 


CH 3 


A-20 


(R/S) CH(CH 3 )-CH 2 CH 3 


CH2CH3 


A-21 


(R) CH(CH 3 )-CH 2 CH 3 


H 
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10 



15 



40 



45 



No* 


R 1 


R 2 


A-22 


(R) CH(CH 3 )-CH 2 CH 3 


CH 3 ( 


A-23 


(R) CH(CH 3 )-CH 2 CH 3 


CH 2 CH 3 


A-24 


(S) CH(CH 3 )-CH 2 CH 3 


H 


A-25 


(S) CH(CH 3 )-CH 2 CH 3 


CH 3 


A-26 


(S) CH(CH 3 )-CH 2 CH 3 


CH 2 CH 3 


A-27 


(R/3) CH(CH 3 )-CH(CH 3 ) 2 


H 


A-28 


(R/S) CH(CH 3 )-CH(CH 3 ) 2 


CH 3 


A-29 


(R/S) CH(CH 3 )-CH(CH 3 ) 2 


CH 2 CH 3 


A-30 


{R) CH(CH 3 )-CH(CH 3 ) 2 


H 


A-31 


(R) CH(CH 3 )-CH(CH 3 ) 2 


CH 3 


A-32 


(R) CH(CH 3 )-CH(CH 3 ) 2 


CH 2 CH 3 


A-33 


{S) CH(CH 3 )-CH(CH 3 ) 2 


H 


A-34 


(S) CH(CH 3 )-CH(CH 3 ) 2 


CH 3 


A-35 


(S) CH(CH 3 )-CH(CH 3 ) 2 


CH 2 CH 3 


A-36 


(R/3) CH(CH 3 )-C(CH 3 ) 3 . 


H 


A-37 


(R/S) CH(CH 3 )-C(CH 3 ) 3 


CH 3 


A-38 


(R/S) CH(CH 3 )-C(CH 3 ) 3 


CH 2 CH 3 


A-39 


(R) CH(CH 3 ) -C(CH 3 ) 3 


H 


A-40 


(R) CH(CH 3 ) -C(CH 3 ) 3 


CH 3 


A-41 


(R) CH(CH 3 )-C(CH 3 ) 3 


CH 2 CH 3 


A-42 


(S) CH(CH 3 ) -C(CH 3 ) 3 


H 


A-43- 


(5) CH(CH 3 )-CtCH 3 ) 3 


. CHr 


A-44 


(S) CH(CH 3 )-C(CH 3 ) 3 


CH 2 CH 3 


A-45 


(R/S) CH(CH 3 )-CF 3 


H 


A-46 


(R/S) CH(CH 3 )-CF 3 


CH 3 | 


A-47 


(R/S) CH(CH 3 )-CF 3 


CH 2 CH 3 


A-48 


(R) CH(CH 3 )-CF 3 


H 


A-49 


(R) CH(CH 3 )-CF 3 


! CH 3 


A-50 


(R) CH(CH 3 )-CF 3 


CH 2 CH 3 


A-51 


(S) CH(CH 3 )-CF 3 


| H . 


A-52 


(S) CH(CH 3 )-CF 3 


CH 3 


A-53 


(S) CH(CH 3 )-CF 3 


CH 2 CH 3 


A-54 


(R/S) CH(CH 3 )-CC1 3 


H 


A-55 


(R/S) CH(CH 3 )-CCl 3 


CH 3 


A-56 


(R/S) CH(CH 3 )-CC1 3 


CH 2 CH 3 


A-57 


(R) CH(CH 3 )-CC1 3 


H 


A-58 


(R) CH(CH 3 )-CC1 3 


CH 3 


A~59 


(R) CH(CH 3 )-CC1 3 


CH 2 CH 3 


A-60 


(S) CH(CH 3 )-CC1 3 


H 


A-61 


(S) CH(CH 3 )-CC1 3 


CH 3 


A-62 


(S) CH(CH 3 )-CC1 3 


CH 2 CH 3 


A-63 


CH 2 C(CH 3 )-CH 2 


H 


A-64 


CH 2 C(CH 3 )-CH 2 


CH 3 


A-65 


CH 2 C(CH 3 )=CH 2 


CH 2 CH 3 
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No. 


Rl 


R2 


A-66 


eye 1 open tyl 


H 


A-67 


cyclopentyl 


CH 3 


A-68 


cyclopentyl 


CH 2 CH 3 


A-69 


~(CH 2 )2CH(CH 3 ) (CH 2 ) 2 - 



Die besonders bevorzugten Ausfuhrungsf ormen der Zwischenprodukte 
in* Bezug auf die Variablen entsprechen denen der Reste R 1 , R 2 , R a / 
10 r3 und X der Formal I, 

Die Verbindungen I eignen sich als Fungizide. Sie zeichnen sich. 
durch eine hervorragende Wirksamkeit gegen ein breites Spektrura 
von pf lanzenpathogenen Pilzen, insbesondere aus der Klasse der 
15 Ascomyceten, Deuteromyceten, Phycomyceten und Basidiomyceten, 

aus. sie sind zum Teil systemisch wirksam und kdnnen im Pflanzen- 
schutz als Blatt- und Bodenfungizide eingesetzt werden. 

Besondere Bedeutung haben sie fur die Bek&mpfung einer Vielzahl 
20 von Pilzen an verschiedenen Kulturpf lanzen wie Weizen, Roggen, 
Gerste, Hafer, Reis, Mais, Gras, Bananen, Baumwolle, Soja, 
Kaffee, Zuckerrohr, Wein, Obst- und Zierpflanzen und Gemusepf lan- 
zen wie Gurken, Bohnen, Tomaten, Kartoffeln und Kurbisgew&chsen, 
sowie an den Samen diesef Pflfcnzen. 

25 

Speziell eignen sie sich zur Bekaropfung folgender Pf lanzenkrank- 
heiten: 

Alternaria-Arten, Podosphaera-Arten, Sclerotinia-Arten, Phy- 
salospora canker an Gemuse und Obst, 

Botrytis cinerea (Grauschimmel) an Erdbeeren, Gemuse, Zier- 
pflanzen und Reben, 
Corynespora cassiicola an Gurken, 
Colletotrichum-Arten an Obst und Gemuse, 
Diplocarpon rosae an Rosen, 

Elsinoe fawcetti und Diaporthe citri an Citrus-Fruchten, 
Sphaerotheca-Arten an KurbisgewSchsen, Erdbeeren und Rosen, 
Cercospora-Arten an Erdnussen, Zuckerruben und Auberginen, 
Erysiphe cichoracearum an KurbisgewSchsen, 
Leveillula taurica an Paprika, Tomaten und Auberginen, 
Mycosphaerella-Arten an Apfeln und japanischer Aprikose, 
Phyllactinia kakicola, Gloesporium kaki, an japanischer Apri- 
kose, 

Gymnosporangium yamadae, Leptothyrium pomi, Podosphaera leu- 
cotricha und Gloedes pomigena an Apfein, 

Cladosporium carpophilum an Birnen und japanischer Aprikose, 
Phomopsis-Arten an Birnen, 
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35 



40 



45 
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Phytophthora-Arten an Citrusf rtichten, Kartoffeln, Zwiebeln, 
insbesondere Phytophthora infestans an Kartoffeln und Toma- 
ten, 

Blumeria graminis (echter Mehltau) an Getreide, 
5 • Fusarium- und Verticillium-Arten an verschiedenen Pflanzen, 
Glomerella cingulata an Tee, 

Drechslera- und Bipolaris- Arten an Getreide und Reis, 
Mycosphaerella-Arten an Bananen und Erdmlssen, 
: Plasmopara viticola an Reben, 

10 • Personospora-Arten an Zwiebeln, Spinat und Chrysantemen, 

Phaeoisariopsis vitis und Sphaceloma ampelina an Grapefruits, 
Pseudocercosporella herpotrichoides an Weizen und Gerste, 
Pseudoperonospora-Arten an Hopfen und Gurken, 
Puccinia-Arten und Typhula-Arten an Getreide und Rasen, 

15 • Pyricularia oryzae an Reis, 

Rhizoctonia-Arten an Baumwolle, Reis und Rasen, 
Stagonospora nodorum und Septoria tritici an Weizen, 
Uncinula necator an Reben, 

Ustilago-Arten an Getreide und Zuckerrohr, sowie 
20 • Venturia-Arten (Schorf ) an Apfeln und Birnen. 

Die verbindungen I eignen sich auBerdem zur Bek&mpfung von Schad- 
pilzen wie Paecilomyces variotii im Materialschutz (z.B. Holz, 
Papier, ""Dispersionen ftir den AnsttiTdh, FasSfft bzw. - GBWebe) und im 
25 Vorratsschutz. 

Die Verbindungen I werden angewendet, indem man die Pilze Oder 
die vor Pilzbefall zu schtitzenden Pflanzen, Saatguter, Materia- 
lien Oder den Erdboden mit einer fungizid wirksamen Menge der 
30 Wirkstoffe behandelt. Die Anwendung kann sowohl vor als auch nach 
der Infektion der Materialien, Pflanzen oder Samen durch die 
Pilze erfolgen. 

Die fungiziden Mittel enthalten im allgemeinen zwischen 0,1 und 
35 95, vorzugsweise zwischen 0,5 und 90 Gew.-% Wirkstoff. 

Die Aufwandmengen liegen bei der Anwendung im Pf lanzenschutz je 
nach Art des gewtinschten Effektes zwischen 0,01 und 2 kg Wirk- 
stoff pro ha, 

40 

Bei der Saatgutbehandlung werden im allgemeinen Wirkstof fmengen 
von 0,001 bis 0,1 g, vorzugsweise 0,01 bis 0,05 g je Kilogramm 
Saatgut bendtigt. 

45 Bei der Anwendung im Material- bzw. Vorratsschutz richtet sich 
die Aufwandmenge an Wirkstoff nach der Art des Einsatzgebietes 
und des gewunschten Effekts. Obliche Aufwandmengen sind im Mate- 
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rialschutz beispielsweise 0,001 g bis 2 kg, vorzugsweise 0,005 g 
bis 1 kg Wirkstoff pro Qubikmeter behandelten Materials. 

Die Verbindungen I kdnnen in die ilblichen Formulierungen ttber- 
5 f&hrt werden, z.B. Ldsungen, Emulsionen, Suspensionen, St&ube, 
Pulver, Pas ten und Granulate. Die Anwendungsf orin richtet sich 
nach dem jeweiligen Verwendungszweck; sie soli in jedem Fall eine 
feine und gleichm&fiige Verteilung der erf indungsgemaBen Verbin- 
'dung gew&hrleisten. 

10 

Die Formulierungen werden in bekannter Weise hergestellt, z.B. 
durch Verstrecken des Wirks toffs mit Ldsungsmitteln und/oder Tr&- 
gerstoffen, gewiiinschtenf alls unter Verwendung von Emulgiermitteln 
und Dispergiermitteln, wobei im Falle von Wasser als Verdunnungs- 

15 mittel auch andere organische Losungsmittel als Hilf sl6sungs- 
mittel verwendet werden . kdnnen .. Als Hilfsstoffe kommen dafur im 
wesentlichen in Betracht: L6sungsmi ttel wie Aromaten (z.B. 
Xylol), chlorierte Aromaten (z.B. Chlorbenzole) , Paraffine (z.B. 
Erd61f raktionen) , Alkohole (z.B. Methanol, Butanol) , Ketone (z.B. 

20 Cyclohexanon) , Amine (z.B.Ethanolamin, Dimethyl formamid) und 

Wasser; Tr&gerstoffe wie nattirliche Gesteinsmehle (z.B. Kaoline, 
Tonerden, Talkum, Kreide) und synthetische Gesteinsmehle (z.B. 
hochdisperse Kiesels&ure, Silikate) ; Emulgiermittel wie nicht- 
ionogene una anionische Emulgatoren (ztB. Polyoxyethylen-Fett- 

25 alkohol -Ether, Alkylsulf onate und Arylsulf onate) und Dispergier- 
mittel wie Lignin-Sulf itablaugen und Methylcellulose . 

Als oberfl&chenaktive Stoffe kommen Alkali-, Erdalkali-, Ammo- 
niumsalze von Ligninsulf ons&ure, Naphthalinsulf ons&ure, Phenol - 

30 sulfons&ure, Dibutylnaphthalinsulf ons&ure, Alkylarylsulf onate, 
Alkylsulfate, Alkylsulf onate, Fettalkoholsulf ate und Fetts&uren 
sowie deren Alkali- und Erdalkalisalze, Salze von sulfatiertem 
Fettalkoholglykolether, Kondensationsprodukte von sulfoniertem 
Naphthalin und Naphthalinderivaten mit Formaldehyd, Kondensati- 

35 onsprodukte des Naphthalins bzw. der Naphtalinsulf ons&ure mit 
Phenol und Formaldehyd, Polyoxyethylenoctylphenolether, ethoxy- 
liertes Isooctylphenol, Octylphenol, Nonylphenol, Alkylphenol- 
polyglykolether, Tributylphenylpolyglykolether, Alkylarylpoly- 
etheralkohole, Isotridecylalkohol, Fettalkoholethylenoxid-Konden- 

40 sate, ethoxyliertes Rizinus61, Polyoxyethylenalkyl ether, ethoxy- 
liertes Polyoxypropylen, Iiaurylalkoholpolyglykoletheracetal, Sor- 
bitester, Ligninsulf itablaugen und Methylcellulose in Betracht. 

Zur Hers t el lung von direkt verspriihbaren Losungen, Emulsionen, 
45 Pas ten Oder fildispersionen kommen Mineral61f raktionen von mittle- 
rem bis hohem Siedepunkt, wie Kerosin oder Dieseldl, ferner Koh- 
lenteerfile sowie Ole pflanzlichen oder tierischen Ursprungs, ali- 
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phatische, cyclische und aromatische Kohlenwasserstof f e, z.B. 
Benzol, Toluol, Xylol, Paraffin, Tetrahydronaphthalin, alkylierte 
Naphthaline Oder deren Derivate, Methanol, Ethanol, Propanol, Bu- 
tanol, Chloroform, Tetrachlorkohlenstof f , Cyclohexanol, Cycle- 
s' hexanon, Chlorbenzol, Isophoron, stark polare Ldsungsmittel, z.B. 
Dimethylformamid, Dimethylsulf oxid, N-Methylpyrrolidon, Wasser, 
in Betracht. 



Pulver-, Streu- und St&ubemittel konnen durch Mischen oder ge- 
10 meinsames Vermahlen der wirksamen Substanzen mit einem festen 
Tr&gerstoff hergestellt werden. 

Granulate, z.B. Umhtillungs-, Imprtgnierungs- und Homogengr anu - 
late, konnen durch Bindung der Wirkstoffe an feste Tr&gerstoffe 

15 hergestellt warden. Feste Trdgerstoffe sind z.B. Mineralerden, 
wie Silicagel, Kiesels&uren, Kieselgele, Silikate, Talkum, Kao- 
lin, Attaclay, Kalkstein, Kalk, Kreide, Bolus, L6B, Ton, Dolomit, 
Diatomeenerde, Calcium- und Magnesiumsulf at , Magnesiumoxid, ge- 
mahlene Kunststoffe, DOngemittel, wie z.B. Ammoniumsulf at, Ammo- 

20 niumphosphat, Ammoniumnitrat, Harnstoffe und pflanzliche Pro- 
dukte, wie Getreidemehl, Baumrinden-, Holz- und NuBschalenmehl, 
Cellulosepulver und andere feste Tr&gerstof f e . 

Die Fonrnalierung-en enthalten im allgemeineir-zwischenr 0, 01 -and- * 
25 95 Gew,-%, vorzugsweise zwischen 0,1 und 90 Gew.-% des Wirk- 

s toffs. Die Wirkstoffe werden dabei in einer Reinheit von 90% bis 
100%, vorzugsweise 95% bis 100% (nach NMR-Spektrum) eingesetzt. 



30 
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40 



Beispiele filr Formulierungen sind: 

5 Gew.-Teile einer erf indungsgem&Ben Verbindung werden mit 
95 Gew.-Teilen f einteiligem Kaolin innig vermischt. Man er- 
halt auf diese Weise ein St&ubemittel , das 5 Gew.-% des 
Wirkstoffs enth&lt. 

II. 30 Gew.-Teile einer erf indungsgem&Ben Verbindung werden mit 
einer Mischung aus 92 Gew.-Teilen pulverf 6rmigem Kiesels&u- 
regel und8 Gew.-Teilen Paraffinol, das auf die Oberfldche 
dieses Kiesels&uregels gesprtiht wurde, innig vermischt. Man 
erh&lt auf diese Weise eine Aufbereitung des Wirkstoffs mit 
guter Haf tf ahigkeit (Wirkstof f gehalt 23 Gew.-%) . 



III. 10 Gew.-Teile einer erf indungsgem&Ben Verbindung werden in 
einer Mischung gel6st, die aus 90 Gew.-Teilen Xylol, 6 
45 Gew.-Teilen des Anlagerungsprpduktes von 8 bis 10 Mol Ethy- 

lenoxid an lMol 6lsaure-N-monofethanolamid, 2 Gew.-Teilen 
Calciumsalz der Dodecylbenzolsulf ons&ure und 2 Gew.-Teilen 
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des Anlagerungsproduktes von 40 Mol Ethyl enoxid an 1 Mol 
Ricinus61 besteht (Wirkstoff gehalt 9 Gew.-%). 



IV. 20 Gew.-Teile einer erf indungsgem&Ben Verbindung werden in 
5 einer Mischung gel6st, die aus 60 Gew.-Teilen Cyclohexanon, 

30 Gew.-Teilen Isobutanol, 5 Gew.-Teilen des Anlagerung- 
sproduktes von 7 Mol Ethylenoxid an 1 Mol Isooctylphenol 
und 5Gew.-Teilen des Anlagerungsproduktes von 40 Mol Ethy- 
lenoxid an 1 Mol Ricinus61 besteht (Wirkstoff gehalt 16 
10 Gew.-%) . 



V. 80 Gew.-Teile einer erf indungsgem&Ben Verbindung werden mit 
3 Gew.-Teilen des Natriumsalzes der Diisobutylnaphthalin- 
alpha-sulfons&ure, 10 Gew.-Teilen des Natriumsalzes einer 

15 Ligninsulf ons&ure aus einer Sulf it-Ablauge und 7 Gew.- 

Teilen pulverf6rmigem Kiesels&uregel gut vermischt und in 
einer Hammermilhle vermahlen (Wirkstoff gehalt 80 Gew.-%). 

VI. Man vermischt 90 Gew.-Teile einer erf indungsgem&Ben Verbin- 
20 dung mit 10 Gew.-Teilen N-Methyl-a-pyrrolidon und erh&lt 

eine L6sung, die zur Anwendung in Form kleinster Tropfen 
geeignet ist (Wirkstoff gehalt 90 Gew,-%) . 



"VII. "20 Gew; -Telle ~elner erf indungsgem&Ben Verbindung werden- xxr - 
25 einer Mischung gel&st, die aus 40 Gew.-Teilen Cyclohexanon, 

30Gew.-Teilen Isobutanol, 20 Gew.-Teilen des Anlagerung- 
sproduktes von 7 Mol Ethylenoxid an 1 Mol Isooctylphenol 
und 10 Gew.-Teilen des Anlagerungsproduktes von 40 Mol 
Ethylenoxid an 1 Mol Ricinusai besteht. Durch EingieBen und 
30 feines Verteilen der L6sung in 100 000 Gew.-Teilen Wasser 

erMlt man eine w&Brige Dispersion, die. 0,02 Gew.-% des 
Wirks toffs enthi.lt. 



VIII. 20 Gew.-Teile einer erf indungsgem&Ben Verbindung werden mit 
35 3 Gew.-Teilen des Natriumsalzes der Diisobutylnaphthalin-a- 

sulfons&ure, 17 Gew.-Teilen des Natriumsalzes einer Lignin- 
sulf ons^ure aus einer Sulf it-Ablauge und 60 Gew.-Teilen 
pulverfdrmigem KieselsSuregel gut vermischt und in einer 
Hammermtihle vermahlen. Durch feines Verteilen der Mischung 
40 in 20000 Gew.-Teilen Wasser erh&lt man eine Spritzbmlhe, 

die 0,1 Gew.-% des Wirks toffs enthS.lt. 

Die Wirkstoffe konnen als solche, in Form ihrer Formulierungen 
Oder den daraus bereiteten Anwendungsf ormen, z.B. in Form von di- 
45 rekt versprtihbaren Ldsungen, Pulvern, Suspensionen Oder Disper- 
sionen, Emulsionen, dldispersionen, Pasten, St&ubemitteln, Streu- 
mitteln, Granulaten durch versprxihen, Vernebeln, Verst&uben, Ver- 
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streuen oder GieBen angewendet warden. Die Anwendungsf ornien rich- 
ten sich ganz nach den Verwendungszwecken; sie soil ten in jedem 
Fall mdglichst die feinste Verteilung der erf indungsgem&Ben Wirk- 
stoffe gewclhrleisten. 

5 

W&Brige Anwendungsf ormen k6nnen aus Emulsionskonzentraten/ Pasten 
oder netzbaren Pulvern (Spritzpulver, 6ldispersionen) durch Zu- 
satz von Wasser bereitet werden. Zur Herstellung von Emulsionen, 
Pasten oder dldispersionen k6nnen die Substanzen als solche oder 

10 in einem 6l oder Ldsungsmittel gelds t, mittels Netz-, Haft-, Dis- 
pergier- oder Emulgiermitttel in Wasser homogenisiert werden. Es 
kdnnen aber. auch aus wirksamer Substanz Netz-, Haft-, Dispergier- 
oder Emulgiermittel und eventuell Ldsungsmittel oder 6l beste- 
hende Konzentrate hergestellt warden, die zur Verdilnnung mit 

15 Wasser geeignet sind. 

Die Wirkstof fkonzentrationen in den anwendungsf erti gen Zuberei- 
tungen kdnnen in grdfieren Bereichen variiert werden. Im allgemei- 
nen liegen sie zwischen 0,0001 und 10%, vorzugsweise zwischen 
20 0,01 und 1%. 

Die Wirkstof fe k6nnen auch itdt gutem Erfolg im Ultra-Low-Volume- 
Verfahren (ULV) verwendet werden, wobei es mdglich ist, Formulie- 
"YXBRQW nlit ifiehr alls 95 Gewv-% Wirks toff oder sd^ar "den- Wirkstof f- 
25 ohne Zus&tze auszubringen. 

Zu den Wirks toff en kdnnen die verschiedenen Typs, Herbizide, Fun- 
gizide, andere Schadlingsbek&mpfungsmittel, Bakterizide, gegebe- 
nenfalls auch erst unmittelbar vor der Anwendung (Tankmix) , zuge- 
30 setzt werden. Diese Mittel kdnnen zu den erf indungsgem&Ben Mit- 
teln im Gewichtsverh&ltnis 1:10 bis 10:1 zugemischt werden. 

Die erf indungsgem&Ben Mittel kdnnen in der Anwendungsf orm als 
Fungizide auch zusammen mit anderen Wirkstoffen vorliegen, der 
35 z.B. mit Herbiziden, Insektiziden, Wachs turns regulator en, Fungizi- 
den oder auch mit Dungemitteln. Beim Vermischen der Verbindungen 
I bzw. der sie enthaltenden Mittel in der Anwendungsf orm als Fun- 
gizide mit anderen Fungiziden erhcLlt man in vielen Fallen eine 
VergrdBerung des fungiziden Wirkungsspektrums . 

40 

Die folgende Liste von Fungiziden, mit denen die erf indungsgemS- 
Ben Verbindungen gemeinsam angewendet werden kdnnen, soli die 
Kombinationsmdglichkeiten erl&utern, nicht aber einschr&nken: 

45 • Schwefel, Dithiocarbamate und deren Derivate, wie Ferridime- 
thyldi thiocarbamat , Zinkdimethyldithiocarbamat , Zinkethylen- 
b i s di thi oc arbama t , Mangane thyl enb i sdi thi ocarbama t , Mangan- 
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Zink-ethylendiamin-bis-dithiocarbamat , Tetramethylthiuramdi - 
sulfide, Ammoniak-Komplex von Zink- (N,N-ethylen-bis-dithio- 
carbamat) , Ammoniak-Komplex von Zink- (N, N' -propyl en -bis-di - 
thiocarbamat) , Zink- (N,N' -propylenbis-dithiocarbamat) , N,N'- 
5 Polypropylen-bis- ( thiocarbamoyl) disulf id; 

Nitroderivate, wie Dinitro- (1-methylheptyl) -phenyl crotonat , 
2-aec-Butyl-4, 6-dinitrophenyl-3 , 3-dimethylacrylat , 2-sec-Bu- 
tyl-4, 6-dinitrophenyl-isopropylcarbonat, 5-Nitro-isophthal- 
10 s&ure-di-isopropylester; 



heterocyclische Substanzen, wie 2-Heptadecyl-2-imidazolin- 

acetat, 2-Chlor-N- (4 ' -chlor-biphenyl-2-yl) -nicotinamid, 

2 , 4-Dichlor-6- (o-chloranilino) -s-triazin, O, O-Diethyl-phthal - 

15 imidophosphonothioat , 5-Amino-l- [bis- (dimethyl amino) -phos - 

phinyl] -3-phenyl-l, 2 , 4- triazol, 2 , 3-Dicyano-l, 4-dithio- 
anthrachinon, 2-Thio-l, 3-dithiolo [4, 5-b] chinoxalin, 1- (Butyl - 
carbamoyl) -2-benzimidazol-carbaminsauremethylester, 2-Meth- 
oxycarbonylamino-benzimidazol, 2- (Puryl- (2) ) -benzimidazol , 

2 0 2- (Thiazolyl- (4 ) ) -benzimidazol , N- (1,1,2, 2-Tetrachlorethyl - 

thio) -tetrahydrophthalimid, N-Trichlormethylthio-tetra- 
hydrophthalimid, N-Trichlormethylthio-phthalimid, 

•JSRDicHlorf lilorme thyl thio-AT , N ' -dime thy 1 -N-phenyl^sdhwef el- 

25 s&ure-diamid, 5-Ethoxy-3-trichlormethyl-l, 2 , 3-thiadiazol , 

2-Rhodanmethylthiobenzthiazol , 1 , 4-Dichlor-2 , 5-dimethoxyben- 
zol, 4- (2-Chlorphenylhydrazono) -3-methyl-5-isoxazolon, Pyri- 
din-2-thio-l-oxid, 8-Hydroxychinolin bzw. dessen Kupfersalz, 
2,3-Dihydro-5-carboxanilido-6-methyl-l, 4-oxathiin, 2, 3-Dihy- 

30 dro-5-carboxanilido-6-methyl-l,4-oxathiin-4, 4-dioxid, 2 -Me- 

thyl -5, 6-dihydro-4H-pyran~3-carbonsaure-anilid, 2-Methyl-fu- 
ran-3-carbons&ureanilid, 2, 5-Dimethyl-furan-3-carbons£ureani- 
lid, 2,4, 5-Trimethyl-f uran-3-carbons&ureanilid, 2 , 5-Dimethyl- 
£uran-3~carbons&urecyclohexylamid, N-Cyclohexyl-N-meth- 

35. oxy-2 , 5-dimethyl-f uran-3-carbonsS.ureamid, 2 -Methyl -benzoe- 

s&ure-anilid, 2-Iod-benzoes&ure-anilid, N-Formyl-N-morpho- 
lin-2,2, 2-trichlorethylacetal, Piperazin-1, 4-diylbis-l- 
(2,2, 2-trichlorethyl ) -f ormamid, 1- (3 , 4-Dichloranilino) -1-f or - 
mylamino-2,2,2-trichlorethan, 2, 6-Dimethyl-N-tridecyl-morpho- 

40 lin bzw. dessen Salze, 2 , 6-Dimethyl-N-cyclododecyl-raorpholin 

bzw. dessen Salze, N- [3- (p-tert . -Butylphenyl) -2-methylpro- 
pyl] -cis-2 , 6-dimethyl-morpholin, N- [3- (p-tert . -Butylphen- 
yl) -2-methylpropyl] -piperidin, 1- [2- (2 , 4-Dichlorphe- 
nyl) -4-ethyl-l,3-dioxolan-2-yl-ethyl] -1H-1 , 2 , 4-triazol , 

45 1- [2- (2 , 4~Dichlorphenyl) -4-n-propyl-l , 3-dioxolan-2-yl- 

ethyl] -lH-l,2,4-triazol, N- (n- Propyl) -N- (2 , 4 , 6-trichlorphen- 
oxyethyl) -N' -imidazol-yl-harnstof f , 1- (4-Chlorphenoxy) -3,3- 
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dime thyl-1- (1H-1, 2,4- triazol-l-yl) -2-butanon, 1- (4-Chlorphen- 
oxy) -3, 3-dime thyl-1- (1H-1, 2 , 4-triazol-l-yl) -2-butanol, 
(2RS,3RS) -1- [3- (2-Chlorphenyl)-2- (4-f luorphenyl) -oxiran-2-yl- 
methyl] -1H-1, 2 , 4-triazol, a- (2-Chlorphenyl) -a- (4-chlorphen- 
5 yl) ~5-pyrimidin-methanol, 5-Butyl-2-dimethylamino-4-hydroxy- 

6-methyl-pyrimidin, Bis- (p-chlorphenyl) ~3-pyridinmethanol , 

1, 2-Bis- (3-ethoxycarbonyl-2-thioureido) -benzol, 1, 2-Bis- 
(3-methoxycarbonyl~2-thioureido) -benzol, 

10 ' Strobilurine wie Methyl-E-methoxyimino- [a- (o-tolyloxy) -o-to- 
lyl] acetat , Methyl -E-2- {2- [6- (2-cyanophenoxy) -pyrimi- 
din-4-yloxy] -phenyl} -3-methoxyacrylat, Methyl-E-methoxy- 
imino- [a- (2-phenoxyphenyl) ] -acetamid, Methyl-E-methoxy- 
imino- [a- (2, 5-dimethylphenoxy) -o-tolyl] -acetamid, Methyl- 

15 E-2- {2- [2-trif luormethylpyridyl-6-] oxymethyl] -phenyl} 3-meth- 

oxyacrylat, (E,E) -Methoximino- {2- [1- (3-trif luorme thyl phen- 
yl ethyl idenaminooxyme thy 1] -phenyl} -essigs&uremethylester, 
Methyl-N- (2- { [1- (4-chlorphenyl) -lH-pyrazol-3-yl] oxymethyl} - 
phenyl ) N-methoxy-carbama f , 

20 

Anilinopyrimidine wie N- (4, 6-Dimethylpyrimidin-2-yl) -anilin, 
N- [4-Methyl-6- (1-propinyl) -pyrimidin-2-yl] -anilin, N- [4 -Me- 
thyl - 6 - eye 1 opropy 1 -py r imi din- 2 -y 1 ] -ani 1 in , 

25 • Phenylpyrrole wie 4- (2 , 2-Dif luor-1, 3-benzodioxol-4-yl) -pyr- 
rol-3-carbonitril , 

Zimts&ureamide wie 3- (4-Chlorphenyl) -3- (3 , 4-dimethoxyphe- 
nyl) -acryls&uremorpholid, 3- (4-Fluorphenyl) -3- (3 , 4-dimethoxy- 
30 phenyl) -acryls&uremorpholid, 

sowie verschiedene Fungizide, wie Dodecylguanidinacetat , 
1- ( 3 -Brom- 6 -me thoxy- 2 -methyl -phenyl ) -1- (2,3, 4-trime- 
thoxy-6-methyl -phenyl) -methanon, 3- [3- (3 , 5 -Dime thy 1 - 2 -oxycy - 

35 clohexyl) -2 -hydroxy ethyl] -glutarimid, Hexachlorbenzol , DL- 

Methyl-N- (2 , 6 -dimethyl -phenyl) -N-furoyl (2) -alaninat, 
DL-N- (2 , 6-Dimethyl-phenyl) -N- (2 ' -methoxyacetyl) -alanin-me- 
thyl-ester, N- (2, 6-Dimethylphenyl) -N-chloracetyl-D/Ii-2-amino- 
butyrolacton, DL-N- (2, 6-Dimethylphenyl) -N- (phenylacetyl) -ala- 

40 ninmethylester, 5-Methyl-5-vinyl-3- (3 , 5-dichlorphe- 

nyl) -2,4-dioxo-l, 3-oxazolidin, 3- (3 , 5-Dichlorphenyl) -5-me- 

thyl-5-methoxymethyl-l, 3-oxazolidin- 2 , 4-dion, 

3- (3, 5-Dichlorphenyl) -l-isopropylcarbamoylhydantoin, 

N- (3, 5-Dichlorphenyl) -1, 2-dimethylcyclopropan-i , 2-dicarbon- 

45 saureimid, 2-Cyano- [N- (ethylaminocarbo-nyl) -2-methoximino] - 

acetamid, 1- [2- (2 , 4-Dichlorphenyl) -pen-tyl] -1H-1 , 2 , 4-triazol , 

2 , 4-Dif luor-a- ( 1H-1 , 2 , 4- triazolyl-l-methyl ) -benzhydrylalko- 
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hoi , N- (3-Chlor~2 , 6-dinitro-4-trif luormethyl-phenyl) -5-tri - 
f luormethyl-3-chlor-2-aminopyridin, 1- ( (bis- (4-Fluorphen- 
yl) -methylsilyl) -methyl) -1H-1, 2 , 4-triazol, 5-Chlor-2-cyano- 
4-p-tolyl-imidazol-l-sulf onsauredimethylamid, 3 , 5-Dichlor- 
5 N- (3-chlor-l-ethyl-l-methyl-2-oxo-propyl) -4-methyl-benzamid. 

Synthesebeispiele 

t>ie in den nachstehenden Synthesebeispielen wiedergegebenen Vor- 
10 schriften wurden unter entsprechender Abwandlung der Ausgangsver- 
bindungen zur Gewinnung weiterer Verbindungen I benutzt. Die so 
erhaltenen Verbindungen sind in der anschlieBenden Tabelle mit 
physikalischen Angaben auf gef <ihrt • 

15 Beispiel 1 Herstellung von 5, 7-Dihydroxy-6-isopro- 
pyl- [1,2,4] -triazolo- [1, 5 -a] -pyrimidin 



20 




Eine Mischung von 14 g (0,17 mol) 3-Amino-l, 2, 4-triazol, 34,3 g 
~~(0,17 moT) Die*thyl-2T=-isopifopylmalonat und 50 ml Tributylamin wur- 

25 den 6 h bei 180 °C geruhrt. Dann wurde die Reaktionsmischung auf 
70 °C abgektihlt, eine w££rige Ldsung von Natriumhydroxid 
(21g/200ml Wasser) zugegeben und die Mischung 30 min geriihrt* Die 
organische Phase wurde abgetrennt und die w&Brige Phase wurde mit 
Diethylether extrahiert. Anschliefiend wurde die w&Brige Phase mit 

30 konz. Salzs&ure angesauert und der sich bildende Niederschlag 
durch Filtration gesammelt. Nach Trocknen erhielt man 27 g 
(0,14 mol) der Titelverbindung. 

Beispiel 2 Herstellung von 5, 7-Dichlor-6-isopropyl- [1, 2,4] - 
35 triazolo- [1 , 5-a] -pyrimidin 



40 




Eine Mischung von 25 g (0,13 mol) 5 , 7-Dichlor-6-isopropyl- 
[1,2,4] -triazolo [1, 5-a] -pyrimidin (vgl. Bsp. 1) und 50 ml 
45 Phosphoroxychlorid wurden 8 h refluxiert. Dann wurde das 

Phosphoroxychlorid teilweise abdestilliert und der Rtickstand in 
eine Mischung aus Methylenchlorid und Wasser gegossen. Die orga 
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nische Phase wurde abgetrennt, getrocknet und filtriert. Das Fil- 
trat wurde vom L6sungsmittel befreit. Man erhielt 16 g (0,07 mol) 
der Titelverbindung (Schmelzpunkt 119 °C) . 

5 Beispiel 3 Herstellungvon 5-Chlor-6-isopropyl-7-cyclopentyl - 
amino- [1/2,4] -triazolo- [1. 5-a] -pyrimidin 



Eine Mischung von 0,13 g (1,5 mmol) Cyclopentylamin, 0,15 g 

(1,5 mmol) Triethylamin in 10 ml Methylenchlorid wurde unter Rflh- 

15 ren zu einer Mischung von 0,34 g (1,5 mmol) 5 , 7-Dichlor-6-isopro- 
pyl- [1,2,4] -triazolo- [1, 5-a] -pyxijnaidin (vgl. Bsp. 2) in 20 ml 
Methylenchlorid gegeben. Die Reaktionsmischung wurde bei Raumtem- 
peratur 16 h gertihrt und. anschliefiend mit 5%iger Salzs&ure ge- 
waschen. Die organische Phase wurde abgetrennt, liber Natriumsul- 

20 fat getrocknet und filtriert. Das Piltrat wurde vom Ldsungsmittel 
befreit und der Rtickstand chroma tographisch gereinigt. Man er- 
hielt 0,32 g (1,14 mmol) der Titelverbindung (Schmelzpunkt 
139 °C) . 

25 Beispiel 4 Herstellung von 7-Hydroxy-6-propyl-5-trif luor- 
methyl- [1,2,4] - triazolo [1 , 5-a] -pyrimidin 



Eine Mischung von 14 g (0,17 mol) 3-Amino-l, 2 ,4-triazol, 38,4 g 
(0,17 mol) 3-Oxo-2-propyl-4,4,4-trifluorobutanoat und 50 ml Tri- 
35 butylamin wurden 6 h bei 180 *C ger*hrt. Die Aufarbeitung erfolgte 
analog zu Bsp. 1. Nach Trocknen erhielt man 33 g (0,13 mol) der 
Titelverbindung . 
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Beispiel 5 Herstellung von 7-Chlor-6-propyl-5-tri£luormethyl- 
[1,2,4] -triazolo- [1/ 5-a] -pyrimidin 




'Sine Mischung von 25 g (0,10 ntol) 5, 7-Dichlor-6-isopro- 
10 pyl- [1,2,4] -triazolo [1, 5-a] -pyrimidin (vgl. Bsp. 4)und 50 ml 
Phosphoroxychlorid wurden 8 h refluxiert. Die Aufarbeitung er- 
folgte analog zu Bsp. 2. Man erhielt 23 g (0,086 mol) der Titel 
verbindung (Schmelzpunkt 63 °C) . 



15 Beispiel 6 Herstellung von 7-Cyclopentylamino-6-propyl-5-tri - 
f luontiethyl- [1,2,4] -triazolo- [1, 5-a] -pyrimidin 




Eine Mischung voir 0 , 13 '*g^ (l,"5* mmol) Cyclopentylamin, 0,15 g 
25 (1,5 mmol) Triethylamin in 10 ml Methylenchlorid wurde unter Riih- 
ren zu einer Mischung von 0,40 g (1,5 mmol) 7-Chlor-6-propyl- 
5-trif luormethyl- [1,2,4] -triazolo- [1,5-a] -pyrimidin (vgl . Bsp. 5) 
in 20 ml Methylenchlorid gegeben. Die Reaktionsmischung wurde bei 
Raumtemperatur 16 h gertihrt, die Aufarbeitung erfolgt analog zu 
30 Bsp. 3. Man erhielt 0,39 g (1,24 mmol) der Titel verbindung 
(Schmelzpunkt 179 °C) . 

Beispiel 7 Herstellung von 7-Hydroxy-6-octyl-5-phenyl- 
[1,2,4] -triazolo- [1,5-a] -pyrimidin 



40 




Eine Mischung von 14/0 g (0,17 mol) 3-Amino-l, 2 , 4-triazol , 51,7 g 
(0,17 mol) 3-Oxo-2-octyl-4-phenylbutanoat und 3 g p-Toluolsulf on- 
s&ure wurden 6 h refluxiert. Die Aufarbeitung erfolgte analog zu 
Bsp. 1. Nach Trocknen erhielt man 37 g (0,11 mol) der Titelver- 
45 bindung. 
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Beispiel 8 Herstellung von 7-Chlor-6-octyl-5 -phenyl- [1, 2,4] - 
triazolo- [1/ 5-a] -pyrimidin 




10 Eine Mischung von 17 g (0,05 mol) 7-Hydroxy-6-octyl-5-phenyl- 
[1,2,4] -triazolo- [1, 5-a] -pyrimidin (vgl. Bsp. 7)und 50 ml Phos- 
phoroxychlorid wurden 8 h refluxiert* Die Aufarbeitung erfolgte 
analog zu Bsp* 2. Man erhielt 16 g (0,046 mol) der Titelverbin- 
dung. 



15 



Beispiel 9 Herstellung von 7-Cyclopentylamino-6-octyl-5-phe- 
nyl- [1,2/4] -triazolo- [1,5-a] -pyrimidin 



20 




25 

Eine Mischung von 0,13 g (1,5 mmol) Cyclopentylamin, 0,15 g 
(1,5 mmol) Triethylamin in 10 ml Methyl enchl or id wurde unter Ruh- 
ren zu einer Mischung von 0,52 g (1,5 mmol) 7-Chloro-6-oc- 
tyl- 5 -phenyl- [1,2, 4] -triazolo- [1,5-a] -pyrimidin (vgl. Bsp. 8) in 
30 20 ml Methylenchlorid gegeben. Die Reak ti on smischung wurde bei 
Raumtemperatur 16 h geruhrt, die Aufarbeitung erfolgt analog zu 
Bsp. 3. Man erhielt 0,52 g (1,3 mmol) der Titelverbindung 
(Schmelzpunkt 81 °C) . 

35 Beispiel 10 Herstellung von 5-Cyano-6-octyl-7-diethyl- 
amino- [1,2,4] -triazolo- [1,5-a] -pyrimidin [1-167] 



40 



Eine Mischung von 0,1 mol der Verbindung 1-48 und 0,25 mol Te- 
traethylammoniumcyanid in 750 ml Dimethylf ormamid wurde etwa 
16 Std. bei 20 bis 25 °C gerdhrt. Nach Zusatz von Wasser und Me- 
45 thyl-tert .Butylether wurden die Phasen getrennt. Die organische 
Phase wurde nach Waschen mit Wasser und Trocknen vom Ldsungsmit- 
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tel befreit. Aus dem Riickstand erhielt man nach Chroma tographie 
an Kieselgel 8,33 g der Titelverbindung. 

iR-NMR: 6 in ppm: 8,5 (s) ; 3,65 (q) ; 2,9 (m) ; 1,7 (m) ; 1,3 (m) ; 
5 1,2 (t) ; 0,9 (t) . 

Beispiel 11 Herstellung von 5-Methoxy-6-octyl-7-diethyl- 
amino- [1,2,4] -triazolo- [1, 5-a] -pyrimidin [1-168] 



Eine L6sung von 65 iratiol der Verbindung 1-48 in 400 ml wasserfr. 

15 Methanol wurde bei 20 bis 25°C mit 71,5 mmol einer 30 %igen Natri- 
ummethanolat-L6sung versetzt, dann etwa 16 Std. bei 20 bis 25°C 
geruhrt. Nach Abdestillieren des Ldsungsraittels wurde der Rack- 
stand in Dichlormethan aufgenommen. Diese Lfisung wurde mit Wasser 
gewaschen, dann getrocknet und vom L6sungsmittel befreit, Nach 

20 Chromatographie an Kieselgel wurden 7,5 g der Titelverbindung er- 
halten. 



10 




3-H-NMR: 6 in ppm: 8,18 (s) ; 4,09 (s) ; 3,41 (q) ; 2,65 (m) ? 
1,55 (m) ; 1' , 3 (m)"; 1,1 («T0,9 W"" 



25 



30 



35 



40 



45 



WO 03/009687 



PCTYEP02/07893 



39 



& | 

§ w 
jj * 
(d 

Q '* 

I 1 

H 


i 

cn 

VD 
rH 


a 


CN 
H 


Cn 


a* 
o 

CN 


CO 
CO 
rH 


in 
in 


CN 

in 

rH 


1543, 1521, 1451 


vo 

CO 

H 


1596, 1511, 1464 


1595, 1511, 1456 


1593, 1513, 1097 


in 

rH 


O 
rH 


o 

rH 


cn 

rH 
rH 


CN 
O 
rH 


CN 
O 
rH 




a 


rH 


rH 

U 


rH 

a 


H 

a 


rH 

U 


rH 

a 


rH 

a 


rH 

a 


rH 
U 


rH 


H 
O 


rH 
U 


rH 

a 


rH 
O 


rH 
U 


rH 

a 


rH 

a 


rH 


CO 


rO 

u 


m 

a 
u 


ro 
33 

a 


ro 
33 

a 


ro 
35 

u 


iff 

u 


33 
a 


s 

1 


<r 

5 
i 

.33 
U 


5 

1. 
CN 

33 

o 


£ 
a 
i 

CN 

ijl 


1 

CN 


V 

jr 

a 


? 
&? 

a 


ro 

8 
iff 

U 


ro 

33 
U 

ca 
33 
U 


CO 

8 

1 

CN 

n 
u 


CO 

33 
U 

CN 

33 

a 


ro 
33 

a 
i 

ca 
33 
O 




33 


i 

CN 

33 
CJ 

rO 
33 

a 

PC 

1 


H 


8 

1 

a 


33 


33 


co 

8 

1 

CN 

a 




1 

cn 

CO 

33 

O 
•«■-» 

ro 

u 

CO 

ca 

w 

cj 

1 


w 


ro 

8 

1 

CN 

a 


£ 

1 

CN 

o 


3? 
O 


33 


33 


33 


33 


33 


33 


H 

OS 


a 


i 

ro 
>1 

§ 
& 

rH 


? 


Cm 
O 
l 

CO 

5 


m 

U 

cn 
PS 

a 


ca 
W 
CJ 

1! 

n 

w 

u 

ca 
33 
CJ 


<N 

ro 
33 
U 

w 
o 


>l 

4J 

§ 

8* 

rH 

O 
>i 
U 


33 

a 
i 

CN 

8 


iff 
o 
1 

cn 

iff 


CN 

1 

1 

8 


ro 

w 

o 
1 

CN 

33 

V 

ro 

8 
8 

CO 


33 
CJ 

X 
V 

1 

3 

w 
o 

5 


ro 
33 

a 

V 

ro 
33 

rj 
33 

u 

CO 


CN 

o 

33 

V 

iff 
8 

8 

03 


CJ 
CO 

8 
3 

1 

i 
3 


ca 

8 

5 
i 

ro 

33 
U 

8 


Nr. 


rH 
1 

H 


CN 
1 

H 


I 

H 


\ 

H 


in 
l 

H 


V£> 
1 

H 


i 

H 


00 

J 

H 


1 

H 


o 

rH 
H 


rH 
rH 
1 

H 


CN 
rH 
1 

H 


CO 
rH 
1 

H 


rH 

1 

H 


m 

rH 

1 

H 


Vfi 
rH 
1 

H 


r> 

rH 

1 

H 


CO 
H 

1 

H 


cn 

rH 
M 



WO 03/009687 



PCT/EP02/07893 



40 















































El 

ftcO 




SO 

1-1 


rH 






































:en (m, 
L H-NMR 


H 
r-l 


in 
in 
in 

rH 


in 
in 
i-i 


o\ 

\£> 
iH 


O 
rH 


O 
rH 


ro 

CN 


rH 


in 
CN 
rH 


rH 

CN 
rH 


rH 

CN 
rH 


ID 

m 

rH 


o 

00 
rH 


CN 
rH 


l£> 

in 


ro 
lo 

rH 


in 

rH 


o 

GO 
rH 


r> 

CN 
rH 


vo 
in 


ro 

l£> 
rH 


id 
•V 
II 




ro 

tH 
V£> 
tH 


CN 
rH 
ID 
iH 








































rH 
CJ 


H 

a 


rH 
CJ 


rH 

cj 


rH 

a 


rH 

a. 


rH 
CJ 


rH 

a 


H 
CJ 


rH 

CJ 


rH 

a 


rH 

a 


rH 
CJ 


rH 

a 


rH 

CJ 


rH 
CJ 


rH 

a 


rH 
CJ 


rH 

CJ 


rH 

CJ 


rH 

CJ 






































rO 

g 


ro 
33 

a 


rO 

33 
CJ 


ro 
33 
CJ 


















ro 
35 
CJ 

1 

ro 

w- 

CJ 


ro 
U 
CJ 

ro 

CN 

g 


ro 


CJ 

1 

ro 

OJ 

9 

U 




CN 


CN 


OJ 


CN 


ofl 


CN 


1 

CN 

33 
CJ 

1 

CN 

8 

ro 

g 
8 


1 

OJ 


CN 

33 
CJ 

OJ 

? 

ro 

§ 

33 

o 




ro 
» 
CJ 

oj 

w 


m 
CJ 

rq 
35 

a 


ro 
33 

a 
i 

CN 

g 


ro 

a 

g 


ro 

oa 

CJ 

i 

OJ 

33 
CJ 


ro 

as 

CJ 

1 

cn 
X 
CJ 


ro 
StJ 
CJ 

1 

X 

cj 


« 
CJ 
1 

ro 

CN 

u 


£ 

CJ 
ro 

CN 

•33 

a 


£ 
u 

33 
CJ 
1 

CN 

X 
CJ 


£ 

CJ 

33 
a 
i 

d? 

CJ 


£ 

a 

PC 
CJ 

— r 

£ 

CJ 


£ 

a 

33 

CJ 

iff 
CJ 


ro 

8 

33 

a 

k 

cj 


? 

CN 

g_ 

ro 

8 
8 


8 

OJ 

I 

ro 

§ 

33 
CJ 


% 


33 


33 


33 


a 


EC 


S3 




i 

oj 


33 


X 


X 


X 


33 


35 


33 


ro 
X 

a 

CN 

X 
CJ 


td 


33 


as 


ro 

g 

OJ 

g 


X 




ro 














CJ 




























ft 


3 
V 

5 

CO 

ft? 


ro 

g 
a 

rO 

8 
8 


ro 

ro 

S3 
r > 

o 
1 

8 

g 

CO 


ro 

fa 

o 

I 

ro 

g 

5 

CO 


ro 
fa 
CJ 

1 

ro 

g 
8 


ro 
fa 
CJ 

ro 

8 

8 

CO 


W 


£ 

CJ 

w 

CJ 

CN 
OJ 

R 

CJ 

1 


ro 
fa 
CJ 

I 

ro 
CJ 

33 
CJ 

CO 

•v. 

5 


fa 

CJ 

ro 
CJ 

8 


fa 

r \ 
w 

1 

ro 

t-H 

Mm 

CJ 

8 

CO 


ro 
fa 
CJ 

1 

OJ 

W 

CJ 


CN 

X 
CJ 

11 

ro 
X 

cj 

cj 
1 

CN 

g 


CN 

ro 
31 
CJ 

33 

CJ 


>i 
-u 
d 

0) 
Q* 
O 
H 
O 
>i 

o 


ro 
33 
CJ 

CN 

33 

a 


sff 

CJ 

i 

CN 

33 

V 

3? 
CJ 

W 

cj 


OJ 
JO 

33 
CJ 

« 

cj 


rH 

>1 

Si 
§• 

rH 

O 


ro 
33 
CJ 

3? 
CJ 


ro 

fa 

U 
I 

ro 

g 

X 

r \ 
w 

CO 




o 


rH 
CN 


CN 
CN 
t 


ro 

CN 
1 


CN 


in 

CN 


10 
CN 


CN 


00 
CN 


a> 

CN 


o 

ro 


rH 

ro 


CN 

CO 

i 


ro 
ro 
1 


ro 


in 
ro 


vo 

00 


m 


00 

m 


Q*k 

ro 


o 




H 


1 

H 


H 


H 


I 

H 


1 

H 


1 

H 


1 

-H 


H 


1 

H 


1 

H 


1 

H 


H 


H 


1 

H 


I 

H 


1 

H 


1 

H 


! 

H 


! 

H 


1 

H 



WO 03/009687 PCT/EP02/07893 



41 



• K r»i 
l—l 1— i 

• 

°> la 

ft 04 
H 


en 

rH 


WO 
f> 
rH 


o 

rH 


2927, 1597, 1508, 1462 


2926, 1613, 1553, 1464 


2925, 1594, 1520, 1192 


2927, 1612, 1554, 1059 


2927, 1598, 1511, 1466 


2927, 1597, 1561, 1457 ! 


vo 

H 
rH 

m 

rH 

m 
a\ 
in 

rH 

vo 

CN 
00 
CN 


2926, 1613, 1553, 1464 


VO 
rH 

CO 

in 
in 

rH 

CN 
H 
vo 

rH 

VO 
CN 
crs 
cn 


2926, 1612, 1552, 1463 


2926, 1613, 1555, 1464 


2926, 1613, 1556, 1467 


WO 
WO 

rH 
WO 

in 
in 

rH 

CN 
rH 
WO 
rH 

in 

CN 
CTk 
CN 


1619, 1533, 1146 


1620, 1542, 1146 


1619, 1541, 1146 


rH 

t> 


o 

00 
rH 


*S 


3 


rH 
(J 


rH 

a 


rH 

cj 


rH 
CJ 


rH 
CJ 


rH 

a 


rH 

rj 


rH 
CJ 


rH 
CJ 


rH 

CJ 


rH 
CJ 


rH 
CJ 


rH 
CJ 


rH 
O 


rH 
U 


rH 
CJ 


rH 

CJ 


rH 

a 


rH 

a 


rH 
CJ 




ro 

o 
1 












































iff 
cj 


ro 


ro 


ro 
» 

a 
i 


d? 

CJ 

1 


ro 

as 
u 
i 


ro 

as 
cj 
i 


ro 

as 
cj 
t 


cj 
1 


ro 

b 


ro 

as 
V 


m 

s 


m 

as 
cj 
i 


m 

as 
a 


ro 

? 


ro 

B 

l 


ro 

as 
u 
i 


ro 

? 


ro 


CN 


CN 




cn 

as 
cj 
i 

ro 
CJ 
W 

a 


en 

s 

CJ 


m 
» 
U 

cj 


r- 

cn 
SS 
U 


CN 

as 
u 


CN 

a; 
cj 


C- 
CN 

as- 
cj 


as 
cj 


CN 

8' 


CN 

15 


CN 

« 

cj 


CN 

s 


CN 


r* 

CN 

8 


CN 

3" 


CN 


r*» 

CN 

as-- 

CJ 


CN 

-as 
u 


r- 

CN 

as 

CJ 


£■ 
H 

a 


CJ 

B 




as 


as 


1 

CN 

CN 


ro 

as 
cj 
i 

CN 

s 


as 


i 

CN 


as 


ro 

as 
cj 
i 

CN 

6 


* 

1 

CN 
CN 

as 
cj 


d? 

cj 


« 


a 


as 


as 


as 


w • 


as 


as 


as • 


tff 

CJ 

i 

CN 

5 


as 


ft 


.ro 

En 
1 

cj 


CN 

as 
cj 

cj 


w 
cj 

rn 

as 
u 

5 

CN 

WJ 
1 


CN 

CJ 

II 

£* 
u 

cj 


cs 
ro 

a: 
a 

w 
a 


CJ 
ro 

as 
u 

as 
cj 

CN 
CN 

§ 

1 


rH 

>1 

-U 

PS 
CD 

& 

rH 

u 
& 


£ 
V 

CN 

a 

cj 


ro 

as 
u 
1 

CN 
CN 

n 

V 


CN 

3 

i 

s 


CN 
ro 

w 
cj 

s 

u 

w 
u 

5 


CN 
ro 

as 
a 

B 

1 

£ 

CJ 

w 
cj 

5s 


CN 

cj 

Ss 
u 
1 

ro 

B 
B 

CO 


ro 
ro 

as 
cj 

CJ 

ro 

§ 

cj 


ro 
ro 

§ 

CJ 
1 

£ 

CJ 

e 


ro 

V 

ro 

as 
o 

u 

CO 


(±4 
CJ 

1 

ro 

s 
s 

CO 
\ 


a 
i 

£ 
o 

B 


a 
i 

ro 

as 
a 

as 

CJ 

5 


§ 

CJ 

il 

•3 

CJ 
CJ 

1 

CN 

as 

CJ 


CN 

ro 

B 
B 




rH 


CN 


ro 

s# 




in 
i 


vo 
1 




(X) 


CO 


o 
in 


rH 
LD 


CN 

in 


ro 

m 
I 


m 


in 
in 


WO 

in 


in 


00 

in 


cn 
m 
i 


o 
wo 
1 


rH 
WO 
1 




1 

H 


1 

H 


1 

H 


i 

H 


H 


H 


1 

H 


1 

M 


1 

H 


i 

H 


1 

H 


I 

H 


H 


! 

H 


I 

H 


I 

H 


M 


M 


H 


H 


H 



WO 03/009687 



PCT/EP02/07893 



42 



si 

ft"* 

• 




1454 




1463 ! 












1551 






1147 


















Si 


H 
o> 


VO 

o 

LO 
iH 


in 

CO 


IT) 
i-l 


o 
vo 
rH 


o 
vo 

tH 


ro 

tH 


O 
CN 
rH 


o 
CN 
rH 


rH 
rH 
VO 
rH 


vo 


VO 


CN 
Lf> 
rH 


o 


O 


rH 

CN 


vo 
vo 


VO 

m 

rH 


CO 


. 

00 


vo 
m 
H 


|l 

ft * 

H 




CN 

cn 
in 

rH 




H 
vo 

tH 












* 

vo 
cn 

CN) 






VO 
rH 

vo 

rH 


















X 


H 
CJ 


rH 
CJ 


rH 

o 


a 


rH 
O 


cj 


rH 

cj 


rH 
CJ 


H 

a 


rH 

u 


H 

a 


rH 

a 


rH 

CJ 


rH 

a 


H 
CJ 


rH. 

CJ 


rH 
U 


rH 
CJ 


rH 

o 


rH 

CJ 


rH 

CJ 




CN 


CN 


CN 


CN 


<N 


CN 


CN 


CN 


CN 


CN 


CN 


CN 


CN 


CN 


CN 


CN 


rH 


H 
>i 


rH 

>1 


rH 
>i 






m 

R 
u 

-w 
a 


ci 

8 
8 


c» 

u 

5 


8 
g 


Cl 

o 
g 


r>» 
DC 
CJ 

g 


CJ 

g 


C> 

P3 
CJ 

W 

a 


O 

CJ 

S3 
CJ 


f> 

g 
g 


CO 

cj 
cj 


iff 
cj 

o 


£ 

CJ 

W 
CJ 


£ 

CJ 

as- 

CJ 


£ 

CJ 

H3EJ 
U 


CJ 

a 

CJ 


s 
S 

o" 

& 


d 

Q) 

o 
>1 

CJ 


a 

& 

rH . 
O 

& 


§ 

rH 
O 
>1 
CJ 


O 

rH 

U 

>1 

CJ 




as 


m 
K 

V 






























m 

as 




m 

u: 

CJ 

1 

CN 

g 


m 

as 

CJ 


o 

a; 
u 

CN 

g 




V 

CN 

g 


CN 
CN 

W 

o 


e 


w 


w 


w 




as 


W 


w 


K 


w 


K 








o 

CN 

u 


a: 


CN 
CN 

g 


ft 


m 
r i 
1 

cn 
W 
CJ 


EC 

V 

CN 

cj 


CN 

8 
u 

1 

as 
cj 


a? 
a 
i 

cj 

w 
a 

CO 


m 

u 

1 

CN 

8 

§ 

a 
2 


J? 

cj 

1 

CN 

g 

1 

I 

w 

cj 

s 


CN 
CI 

a: 

cj 

as 
cj 
i 

o 

g 
g 


CN 

cj 

« 
a 
i 

£ 

CJ 

8 


CN 

g 

i 

cj 

8 


n 

§ 

CJ 
1 

£ 
o 

w 
o 

CO 


en 

Cl 

g 

a 
i 

s 

a 


£ 

a 
i 

g 

8 


ro 
fa 
CJ 

1 

«■•»■ 

CI 

s 

as 
u 

CO 

s 


o 
fa 
rj 

1 

CI 

I 

CJ 

t? 


fa 

1 

n 
O 

g 


w 


CN 

U 
II 

3 

as 

CJ 
CJ 

i 

£ 

CJ 


CN 

a< 

CJ 
X 

u 


iff 

1 

CN 

a? 

CJ 


£ 

CJ 
1 

CN 
CN 

as 

CJ 


CN 

as 

CJ 

n 

§ 

U 
1 

CN 

as 

CJ 


ft 


CN 

vo 

1 


CO 

vo 
1 


vo 
J 


to 
vo 
1 


vo 
vo 

1 


vo 


CO 

vo 

I 


vo 


o 


rH 


CN 


ro 




in 


vo 




CO 

l 


o> 
I 


o 

CO 

1 


H 
CO 

1 


CN 
CO 




H 


H 


H 


H 


H 


H 


H 


H 


1 

H 


i 

H 


l 

H 


1 

H 


i 

H 


i 

H 


i 

H 


i 

H 


H 


H 


H 


H 


H 



WO 03/009687 PCT/EP02/07893 

43 



O Qt 
























































































• 












































^ i 

§ A 


LO 
tH 


tH 
LO 
H 


00 

in 
H 


o 

rH 


cn 
ro 

rH 


rH 


m 
in 

rH 


LO 

m 

rH 


LO 

in 

rH 


rH 
rH 


O 
rH 
rH 


o 

rH 
rH 


ro 
rH 


VP 
rH 
H 


V£> 
rH 
H 


O 
VD 
rH 


O 

ro 

rH 


O 
rO 
rH 


ID 
rH 


rH 


rH 

rH 


s - 

•V 

SB 

Pi OS 
H 














































rH 

U 


rH 
O 


iH 

a 


rH 

a 


rH 

a 


rH 

a. 


rH 
O 


rH 

U 


rH 

CJ 


H 

a 


rH 

a 


rH 

a 


rH 

a 


rH 

a 


rH 

a 


rH 

u 


rH 

O 


rH 

U 


rH 

u 


rH 


rH 

a 


m 


H 

■s 

H 

h 


rH 

1 
■§ 

rH 
U 


rH 

& 
1 

r— 1 

1 
o 


rH 

I 

■8 

rH 

h 


rH 

O 

rH 

& 

U 


rH 

I 

o 

rH 


rH 

a) 

■8 

H 

R 

U 


rH 

a) 

•8 

rH 


rH 

a> 

■s 

rH 

§ 


rH 

! 

H 

& 


rH 

1 

•8 

H 

R 


rH 

& 

1 

H 


rH 

& 

<L> 

A 
O 

rH 

S 


rH * 

& 

0) 

•8 

rH 

■» 


rH 

! 

rH 


•H 
H 

8 


rH 

& 

•8 

rH 


rH 

■§ 

rH 


rH 

'■8 

rH 

S" 


in 

W 

u> 

U 

a 


^« 

X 

U 
1 

rH 

O 

CN 
1 

<N 

X 

o 


& 


X 


1 

CN 
CN 


as 


ro 

V 

CN 

8 


ro 

a 
i 

CN 

eg 

§ 


ro 
X 

.O 


EC 


S3 


PC 




X 


W 


X 






as 


X 




W 


i 

CN 


a? 

CN 

X 
V 


t-H 


CN 

m 
EC 

8 

hp* 

a 


ro 

* 

« 

a 

CN 

I 

1 


rH 
>1 
4J 

§ 
& 

rH 

>1 
u 


m 

8 

1 

o 


ro 

w 
u 
1 

CN 

0 


CN 

a 
i 

s 


ro 
W 
CJ 

I 

<N 

x 
a 
i 

J* 
o 

8 

CO 


f 

u 
1 

(N 
H-f 
MH 

a 
i 

prj 

8 
8 


m 

w 
a 
i 

CN 

w 

V 

m 

8 
8 


CN 

£ 
o 

ftp* 

M-l 

V 

8 
8 


(N 

m 
W 

a 

£ 

r_j 

X 

u 
f£ 


CN 

* 
s 

1 

rp 

« 

X 

a 

CO 


ro 
m 

o 

a 
i 

3* 

x 

w 

a 

CO 


ro 

ro 
EC 

a 

V 

ro 
W 
CJ 

3 


ro 
rO 
U 

V 

ro 
K 
U 

8 


ro 

CJ 
1 

ro 
» 
CJ 

X 

cj 

CO 

ft; 


ro 

V 

? 

CJ 
&[ 


ro 

u 

1 

ro 
U 

a 


ro 

u 

1 

CN 

K 

a 


a 
u 

<N 
CN 

X 

o 
1 


V 

ro 
CJ 
CJ 

1 

£ 

V 


# 

5 


CO 
GO 
1 


00 

1 


LD 
00 
1 


00 


t> 

00 

1 


00 
00 

1 


on 

00 

1 


o 

cn 
l 


tH 

cn 
I 


CN 
Q\ 
1 


ro 
on 
I 


on 

i 


in 
cn 
i 


vo 
cn 
1 


r> 
on 
I 


00 

on 

I 


on 
cn 
I 


o 
o 

rH 


rH 
O 
rH 


tN 
O 
rH 


ro 
o 

rH 


H 


H 


H 


H 


H 


H 


H 


H 


H 


H 


H 


H 


H 


H 


H 


H 


H 


1 

H 


1 

H 


I 

H 


I 

H 



WO 03/009687 



PCT/EP02/07893 



44 



l! 


i 












































1 






















































































Si 


vo 

tH 


in 




ro 


O 

m 

rH 


rH 


rH 
rH 

CN 


00 


rH 

m 

rH 


ro 
W0 
rH 


O 
rH 


t>- 
O 
rH 


00 
00 


rH 
CO 
rH 


<N 
rH 


wo 

rH 


rH 
H 


CN 
rH 
rH 


CN 
tH 
tH 


O 
tH 
iH 


LO 
O 
tH 


cd 












































fi 

0. <U 

HI 














































rH 

a 


rH 

U 


rH 
O 


H 

a 


H 
U 


rH 
O 


H 

a 


i-H 

o 


rH 
O 


rH 
O 


rH 
O 


rH 
O 


rH 

a 


rH 
O 


rH 

U. 


H 
O 


H 
U 


•H 
U 


rH 

CJ 


rH 

a 


rH 
U 




a 
1 

rH 

a 
i 

CN 
1 

o 


V 

a 
u 
1 

cn 

5 


f 

a 
u 

CN 

g 


a 
a 
ii 
a 
u 
1 

CM* 

a 

o 


rH 

a) 
6 

iH 

| 

iH 

O 

& 


rH 

& 

rH 

>1 

S 

rH 

i 


a 
i 

<N 

a 
o 
1 

CN 

8 


m 
O 

ra 
W 

a 


ro 
1 


m 
fa 

1 


ro 

a 
i 


b 

a 
i 

£ 

a 


ro 
fa 

a 
i 

a 


rO 

u 
1 

§ 


ro 
(i< 
O 

1 

ca 


ro 

o 

CM 

u 


ro 

o 
u 


ro 

a 
i 

g- 


ro 
Pu 
O 

1 

[g 


ro 
1 

IN 

a 

u 


ro 
PK 
U 

CN 

a . 


% 


1 


ro 
S3 

a 

cn 

u 


1 

CN 


w 


a 


a 


X 


ro 

a 
a 
i 

CN 


a 


a 


r*> 

u 

CN 

a 

u 


ro 
U 

CN 

cn 

a 
u 


ro 

o 


EC 


S3 








a 


a 


a 




CO 

m 

a 

s 

cn 

iff 

1 


CO 

S3 
U 
II 

iff 
u 

u 
1 

iff 

u 


s 

£ 

o 

a 
u 

cn 
cn 
O 
1 


§ 

rH 

K 

a 


a 

1 

m 

a 
a 

5 
wj 

CO 


rO 
h 

u 
u 


cn 
ro 

a 

a 

a 


g 

u 


CN 

ro 

HH 

a 

a 
o 


rH 
>1 
4J 

S 

o 

rH 

§ 


ro 

8 

1 

iff 
O 


ro 
a 
U 

1 

CN 
CN 

§ 


CN 

d 

u 
i 

w 
o 


ro 
W 

u 
1 

fN 

a 
i 

fO 

X 

J 

g 


rff 
u 
i 

w 
a 
i 

ro 
r \ 

U 

£ 


a 
i 

(N 

g 

1 

ro 
M 

i* > 

W 

u 


fO 

PC 
U 

X 

o 
1 

a 

w 
u 

So 


1 

u 
i 

ro 

0 

a 

a 

n? 


CN 

a 

a 
a 
i 

ro 

a 

a 

g 

CO 


ro 
ro 

g 
y 

ro 

I 
a 
u 

to 


ro 

i 1 

WJ 

a 
i 

ro 

g 
g 




o 

rH 

1 


in 
o 
i-i 
I 


wo 
o 

«H 

1 


o 

tH 

1 


00 

o 

rH 
1 


o> 

O 
rH 


o 

rH 
rH 
1 


rH 
rH 

rH 


ON 
rH 
tH 


rO 
rH 
rH 


^ 

rH 
rH 


in 

rH 

H 


vo 

rH 

rH 


iH 
H 


ao 

rH 
rH 


o^i 

rH 
H 


o 

CN 
iH 


H 
CN 
rH 


CN 
CN 
rH 


m 

CN 
rH 


CN 
rH 




H 


H 


H 


H 


M 


1 

H 


H 


1 

H 


1 

H 


1 

H 


1 

H 


1 

H 


1 

H 


1 

H 


1 

H 


1 

H 


1 

H 


1 

H 


1 

H 


1 

H 


1 

H 



WO 03/009687 



PCT/EP02/07893 



45 







































1241 




1239 1 




ft"© 

^ i 

Si 

a - 


in 
o 

tH 


tH 


in 

CM 
tH 


in 

CM 
tH 


CM 


tH 

Cp> 


VO 


00 


tH 


CM 
tH 


00 
o 

tH 


H 
o 
tH 


tH 
O 
tH 


tH 
CM 


ro 
00 


ro 
vo 


ro 

VO 
tH 


o 
in 
in 

tH 

© 

tH 

VO 
H 


in 


00 

in 

tH 

o 

tH 
VO 
tH 


ro 
tH 






































■» 




■* 




>i 6 
•S 

H 




































o 

CM 




00 

m 

CN 






H 
CJ 


rH 
CJ 


iH 
CJ 


iH 

CJ 


rH 

O 


ro 

a 


a 


CJ 


ro 
fa 
CJ 


ro 
fa 

a 


ro 
Cm 
CJ 


ro 
fa 
U 


ro 
fa 

cj 


ro 

fa 

CJ 


CJ 


in 

a 

CJ 


a 

CJ 


rH 

a 


rH 
O 


rH 

U 


rH 
CJ 


ft 


rf° 

CJ 
I 

a 
cj 


CJ 

cn 
W 
U 


m 
CJ 

CN 

W 
CJ 


ro 
Ex< 
CJ 

1 

a 


ro 
b 

a 
i 

cn 

w 

CJ 


ro 
» 
O 

1 

r- 
cn 

-eh 
cj 


ro 

a 
i 

r> 

CN 

6 


ro 

? 

CN 

g 


ro 

U 

1 

r> 

CN 

K 
U 


ro 

S3 
CJ 

CN 

CJ 


ro 

a 

CJ 

1 

CN 

CJ 


ro 
« 
CJ 

1 

CN 

4? 

B 


ro 

3 

1 

CN 
CN 

5 


s" 

1 

CN 
CN 

g 


ro 

S 

r> 

CN 

a 

CJ 


a 

CJ 

i 

r> 

*■ 
CJ 


a 
a 
i 

t- 

"8 


•H 

>! 

s 

ft 

o 

iH 


H 
>i 

4J 

9 

ft 
O 

•H. 

s 


H 

>i 

j i 

S 

ft 

o 

rH. 

& 


rH 

& 

-rH 
O 

C? 




a 


a 


a 


a 


a 


a 


1 

CN 
CN 


E 


K 


ad 


1 

CN 
CN 


» 


a 


a 


a 


CN 
CN 


a 


1 

CN 
CN 


a 


ro 

a 

CJ 


a 




ro 
m 

B 

U 
1 

ro 
IX 

r \ 

§ 

CO 


ro 

O 
1 

£ 
cj 

a 

CJ 

CO 
\ 

a; 
«*^» 


PO 

Cm 
CJ 
1 

ro 
W 
CJ 


ro 

CJ 
1 

ro 

o 

5 
s 




CN 
ro 

5 
8 


U 

CJ 

ro 
W 

a 

a 
cj 

a 


rH 

§ 
& 

rH 

cj 


W 


CN 
ro 

cj 

0 


g 

s 

a * 
c-> 

CN 

s 

a 
i 


ro 

S 
CJ 

ro 

a 

5 

« 


ro 
ro 

§ 

CJ 
1 

rO 

8 

g 


a 


CN 

I 

a 

CJ 


a 

CJ 

g 

CN 
CN 

a 

CJ 

**** 
i 


a 


a 
a 

a 

CJ 

a 

u 

CN 
CN 

a 

CJ 

i 


H 
>i 
JJ 
fl 
0) 

8 1 

rH 

0 

& 


CN 
ro 

§ 
a 

CJ 


ro 

a 

CJ 

CN 

a 

V 

ro 

a 

CJ 

a 

CJ 
CO 


Nr. 


in 

CM 
tH 

i 

H 


vo 

CM 
tH 
1 

H 


CM 
rH 

1 

H 


00 
CM 
tH 
1 

H 


CT> 
CM 
tH 
1 

H 


o 

ro 

tH 
H 


tH 

ro 

tH 
H 


CM 

m 

rH 

I 

H 


ro 
ro 
tH 

M 


ro 
H 
1 

H 


in 
ro 
tH 
1 

H 


vo 
ro 
ft 
1 

H 


ro 

tH 

l 

H 


00 

ro 
tH 

1 

H 


o\ 
ro 
tH 
1 

M 


o 

tH 
1 

H 


tH 

tH 
1 

H 


CM 

tH 
1 

H 


ro 

H 
\ 

H 


tH 
1 

H 


in 

tH 
H 



WO 03/009687 PCT/EP02/07893 



46 



o H 

• 

& 1 
§ a 
S ~ 

■9 1-4 

O) OS 
H 


t 

CO 
rH 


r> 
ro 

rH 


•5f1 
CSJ 
rH 


O 

fH 

rH 


rH 
rH 


CO 
tH 
rH 


2962, 1610, 1550, 1241 ! 


2960, 1610, 1549, 1241 


en 

CN 
rH 


in 

CO 
rH 


in 

CO 
rH 


o> 

CN 
rH 


CO 
rH 
CN 


O 
CO 
rH 


CO 

o 

CN 


CN 

vo 

rH 


^» 
VO 
rH 


CO 

Til 

rH 


r> 

CN 


a S 

CO , v 

^ "e 

°i 




rH 

a 


rH 

cj 


rH 

a 


rH 

a 


rH 

Cj 


rH 

a 


rH 

CJ 


rH 
CJ 


rH 
CJ 


rH 
CJ 


rH 
U 


ro 

fa 

a 


ro 

fa 

a 


fa 

a 


fa 

a 


ro 
fa 

a 


fa 
CJ 


ro 
fa 
CJ 


rH 

CJ 


rH 
CJ 




rH 

a) 
o 

rH 

K 
a 


rH 
?1 

§ 
& 

rH 

* 


rH 

JJ 
G 

a) 

rH 

& 

CJ 


•i 

JJ 

§ 

rH 

R 

a 


rH 

5* 

d 

& 

rH 

cj 


JJ 

d 
a) 

o 

rH 

o 

& 


H 
>» 
JJ 
« 
Q> 
o, 

& 

>i 
O 


rH 
JJ 

§ 

.rH 

o 
>1 

& 


rH 
JJ 

§ 

rH 

o 

& 


rH 

s 

rH 

o 
>t 
a 


rH 

& 

rH 

& 
o 


en 

5 

1 

to 
CJ 

i 

ro 

a 

CJ 

a 

CJ 


CN 

3 
g 

a 

cj 
i 

a 

CJ 


S 

i 

vo 

CN 

a 

8 


1 

in 

CN 

a 
a 


ro 

a 

CJ 

i 

ro 
CJ 
ro 

a 

CJ 

CM 

a 

r i 

g 


CN 

ro 

a 

CJ 
CJ 

CN 

a 

CJ 

5 


ro 

a 

CJ 

1 

ro 

CN 

a 

CJ 

1 

ro 

§ 
a 

CJ 


a 
u 

i 

r> 

CN 

§ 


rH 

JJ 

d 

& 

rH 
O 
>1 

a 




a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 




ri? 
cj 
i 

? 

co 

s 
e 


f 

a 

a 
1 

ro 

a 

a 

s 


CN 

ro 

a 
a 

5 

ro 

g 

CJ 
0? 


CN 
iff 

cj 

a 
a 

rO 

as 
tj 

s 

CO 


CO 
m 

§ 

CJ 
1 

CJ 

8 


ro 
ro 

a 

a 

cj 

a 

u 

a 

CJ 
CO 

o? 


ro 

£ 

u 

u 
1 

a 
cj 

a 
cj 

CO 


CO 

£ 

CJ 
CJ 

i 

a 
cj 


fa 

o 
i 

£ 
a 

CO 


fa 

cj 

a 
cj 

CO 


ro 

fa 

rj 
1 

CJ 

a 
t? 


a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 


a 




vo 

H 
1 


iH 
1 


00 

rH 
1 


H 
1 


o 
in 

tH 

I 


rH 
LH 
rH 
1 


cn 
in 

rH 


ro 
in 

rH 


m 
tH 


in 
m 

rH 


vo 
m 

rH 


r- 
m 

rH 


CO 

in 

rH 


in 

rH 

1 


o 
vo 

rH 


rH 
VO 
rH 


CN 
VO 
rH 


CO 

vo 

rH 


vo 

rH 


in 
vo 

rH 


H 


H 


H 


H 


H 


M 


H 


1 

H 


1 

H 


i 

H 


I 

H 


M 


1 

H 


H 


H 


1 

H 


1 

H 


1 

H 


1 

H 


i 

H 



WO 03/009687 



PCT/EP02/07893 



47 



IS 




<H 


in 




m 


CO 












]a 










00 


00 






















I? 


IT) 






rH 






00 





•H 

03 
♦H 
0) 



a 

00 
•H 

0) 
CQ 



5 

o 



t 



sff 

u 
I 

u 



tff 

u 
I 



a 
i 



tad 
u 
i 



S3 
U 
I 

8 



a 

X 

o 



I 

H 



i 

H 



00 



I 

H 



WO 03/009687 



48 



PCT/EP02/07893 



Beispiele filr die Wirkung gegen Schadpilze 

Die fungi zide Wirkung der Verbindungen der allgemeinen Formel I 
5 lieB sich durch die folgenden Versuche zeigen: 

Die Wirkstoffe warden getrennt oder gemeinsam als 10%ige Emulsion 
in einem Gemisch aus 70 Gew.-% Cyclohexanon, 20 Gew.-% NekanilR 
'LN (Lutensol® AP6 , Netzmittel mit Emulgier- und Dispergierwirkung 
10 auf der Basis ethoxylierter Alkylphenole) und 10 Gew.-% WettolR 
EM (nichtionischer Emulgator auf der Basis von ethoxyliertem Ri- 
cinusdl) aufbereitet und entsprechend der gewunschten Konzentra- 
tion mit Wasser verdunnt. 

15 Anwendungsbei spiel 1 - Wirksamkeit gegen Botrytis cinerea an Pa- 
prikabl&ttern 

Paprikasamlinge- der Sorte "Neusiedler Ideal Elite" wurden, nach- 
dera sich 4-5 Blatter gut entwickelt hatten, mit einer w&Brigen 

20 Wirkstof f auf bereitung, die aus einer Stamml6sung aus 10 % Wirk- 
stoff , 85 % Cyclohexanon und 5 % Emulgiermittel angesetzt wurde, 
bis zur Tropfnasse bespriiht. Am nachsten Tag wurden die behandel- 
ten Pflanzen mit einer Sporensuspension von Botrytis cinerea, die 
177 x 10 6 " Spor~6n/ml in einer 2 %igen w&Brigen Biomalzldsung ent- 

25 hielt, inokuliert. AnschlieBend wurden die Versuchspf lanzen in 
eine Klimakammer mit 22 bis 24 °C und hoher Luf tf euchtigkeit ge- 
stellt. Nach 5 Tagen konnte das AusmaB des Pilzbefall auf den 
Bl&ttern visuell in % ermittelt werden. 

30 In diesem Test zeigten die mit 250 ppm der Wirkstoffe 1-10, 1-61, 
1-65, 1-66, 1-68, 1-69, 1-76, 1-78/ 1-84, 1-100, 1-101, 1-146 und 
1-153 bis 1-155 keinen oder bis zu 15 % Befall, w&hrend die unbe- 
handelten Pflanzen zu 90 % befallen waren. 

35 Anwendungsbei spiel 2 - Wirksamkeit gegen den falschen Mehltau an 
Reben (Plasmopara vitxcola) 

Bl&tter von Topf reben der Sorte "Muller-Thurgau" wurden mit w&B- 
riger Wirkstof faufbereitung, die mit einer Stamml6sung aus 10 % 

40 Wirkstof f, 85 % Cyclohexanon und 5 % Emulgiermittel angesetzt 
wurde, bis zur Tropfnasse bespruht. Am folgenden Tag wurden die 
Blatter mit einer w&Brigen Zoosporenauf schwemmung von Plasmopara 
viticola inokuliert. Danach wurden die Reben zun&chst fur 48 
Stunden in einer wasserdampf ges&ttigten Kammer bei 24 °C und an- 

45 schlieBend filr 5 Tage im Gew&chshaus bei Tempera turen zwischen 20 
und 30 °C aufgestellt. Nach dieser Zeit wurden die Pflanzen zur 
Beschleunigung des Sporangientr&gerausbruchs abermals fixr 16 
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Stunden in eine feuchte Kammer gestellt. Dann wurde das AusmaB 
der Befallsentwicklung auf den Blattunterseiten visuell ermit- 
telt. 

5 In diesem Test zeigten die mit 250 ppm der Wirkstoffe 1-8 bis 
1-10, 1-19, 1-25, 1-27, 1-49, 1-60 bis 1-62, 1-69, 1-84, 1-101, 
1-113, 1-133, 1-146, und 1-153 bis 1-155 keinen Oder bis zu 15 % 
Befall, wahrend die unbehandelten Pflanzen zu 85 % befallen wa- 
ren. 

10 
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Patentanspriiche 

1. 7-Aminotriazolopyrimidine der Formel I, 




10 



in der die Substituenten die folgenden Bedeutungen haben: 

15 R 1 , R 2 Wasserstoff, Ci-Cio-Alkyl, C 2 -Cio-Alkenyl , 

C2-Cio-Alkinyl, C3-C8-Cycloalkyl , Phenyl, Naphthyl; 
Oder 

5- Oder 6-gliedriges Heterocyclyl enthaltend ein bis 
20 vier Stickstof f atome Oder ein bis drei Stickstof fa- 

tome und ein Schwefel- Oder Sauerstof f atom; oder 

5- oder 6-gliedriges Heteroaryl enthaltend ein bis 
vier 'Stickstof f atome oder ein bis drei Sticks toff - 
25 atome und ein Schwefel- oder Sauerstof fatom, 

wobei R 1 und R 2 , wenn ungleich Wasserstoff, unab- 
h&ngig voneinander teilweise oder vollst&ndig haloge- 
niert sein k6nnen und/ oder ein bis drei Reste aus der 
30 Gruppe R a 

R* Cyano, Nitro, Hydroxy, Ci~C 6 -Alkyl, Ci-C 6 -Halo- 
alkyl, c 3 -C 6 -Cycloalkyl, Ci-C 6 -Alkoxy, Ci-C 6 -Ha- 
loalkoxy, Cj.-C 6 -Alkylthio, Ci-Ce-Alkylamino, Di- 
35 Ci-Ce-alkylamino, C 2 -C6-Alkenyl , C2*-C 6 -Alkenyl- 

oxy, C 2 -C 6 -Alkinyl, C 3 -C 6 -Alkinyloxy und gegebe- 
nenfalls halogeniertes Oxy-Ci-C^alkylenoxy, 



40 



tragen kdnnen; oder 



Rl und R 2 k6nnen zusammen mit dem Stickstof f atom, das 
sie verbindet, einen 5- Oder 6-gliedrigen Ring bil- 
den, der ein bis vier Stickstof f atome oder ein bis 
drei Stickstof f atome und ein Schwefel- oder Sauer- 
45 stoffatom enth&lt, und der durch ein bis drei Reste 

aus der Gruppe R a substituiert sein kann; 
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Ci-Cio-Alkyl , C2-Ci 0 -Alkenyl , C2-Ci 0 -Alkinyl- , 
C3-C 8 -Cycloalkyl , Phenyl -C1-C10 -Alky 1 , 

wobei R3 unsubstituiert oder teilweise oder vollst&n- 
dig halogeniert sein kann und/oder ein bis drei Reste 
aus der Gruppe R a tragen kann, oder 

Ci-Cio-Haloalkyl, das ein bis drei Reste aus der 
Gruppe R a tragen kann; 
10 

X Halogen, Cyano, Ci*-C4-Alkoxy, Ci-C^-Haloalkyl, Phenyl 

oder durch R a substituiertes Phenyl; 

sowie deren Salze. 

15 

2, 7-Aminotriazolopyrimidine der Formel I gem&B Anspruch 1, in 
der X fiir Halogen steht, 

3 . Verf ahren zur Herstellung von 7-Aminotriazolopyrimidinen der 
20 Pormel I nach Anspruch 1, in der X Halogen, Cyano oder 

Ci-CU-Alkoxy bedeutet, dadurch gekennzeichnet , da£ man Dicar- 
bonyl-verbindungen der Formel II. 1, 



25 




II .1 



30 wobei A 1 und A 2 ftir C a -Cio-Alkoxy stehen, mit 

3-Amino-l,2,4-triazol der Formel III 



35 




III 



zu Hydroxy triazolopyrimidinen der Formel IV. 1 

40 




IV. 1 
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15 
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25 



cyclisiert, die Hydroxytriazolopyrimidine der Pormel IV. 1 mit 
einem Halogenierungsmittel zu Halogentriazolopyrimidinen der 
Formel V.l 



halogeniert, wobei Hal fUr Halogen steht, und anschliefiend 
mit einem Aiciin der Pormel VI 



zu 7-Aminotriazolopyrimidinen der Pormel I , in denen X 
Halogen bedeutet, umsetzt, und zur Herstellung von 7 -Amino - 
triazolopyrimidinen der Formel I , in denen X Cyano Oder 
Ci-C 4 -Alkoxy bedeutet, mit einer- Verbirolung der- Formel- VII ■■ 



in der M ein Ammonium-, Tetraalkylammonium-, Alkalimetall- 
oder Erdalkalimetallkation und X' Cyano oder Alkoxy bedeutet, 
umsetzt . 

Verfahren zur Herstellung von Verbindungen der Formel I nach 
Anspruch 1, in Ider X Ci-C 4 -Haloalkyl oder gegebenenf alls durch 
Ra substituiertes Phenyl bedeutet, dadurch gekennzeichnet , 
dafl man Dicarbonyl verbindungen der Formel 11*2 





M-X' 



VII 



40 




II .2 



45 
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wobei A 1 ftir Ci-Cio-Alkoxy und X fxir Ci-C4-Haloalkyl Oder ge- 
gebenenfalls durch R a substituiertes Phenyl steht, mit 
3-Amino-l,2,4-triazol der Formel III nach Anspruch 3 zu 7-Hy 
droxytriazolopyrimidinen der Formel IV, 2 



cyclisiert, die 7-Hydroxytriazolopyrimidine der Formel IV. 2 
mit einem Halogenierungsraittel zu 7-Halogentriazolopyrimidi - 
nen der Formel V.2 



ftalogeniert, wobei Hal f\ir Halogen steht? ~und ansclrlieBenJ 
mit einem Amin der Formel VI gem&B Anspruch 3 zu 7-Aminotria- 
zolo-pyrimidinen der Formel I umsetzt. 

7-Hydroxy- und 7-Halogentriazolopyrimidine der Formeln IV und 
V, 



wobei Y ftir eine Hydroxygruppe oder einen Rest aus der Gruppe 
X steht, Hal Halogen bedeutet und R 3 sowie X die folgenden 
Bedeutungen haben: 

R 3 Cx-Cio-Alkyl, C 2 -Cio-Alkenyl, C 2 -Ci 0 -Alkinyl-, C 3 -C 8 -Cyclo- 
alkyl , Phenyl-Ci-Cio-Alkyl , 

wobei R 3 unsubstituiert Oder teilweise oder vollst&ndig 
halogsniert sein kann und/oder ein bis drei Reste aus der 
Gruppe R a tragen kann; und ferner 
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Ci-Cio-Haloalkyl, das ein bis drei Reste aus der Gruppe R* 
tragen kann; 

R a Cyano, Nitro, Hydroxy, Cx-Cg-Alkyl, Ci~C 6 -Haloalkyl , 
5 C 3 -C 6 -Cycloalkyl, C;L-C 6 -Alkoxy, Ci-C 6 -Haloalkoxy, 

Ci-C 6 -Alkylthio, Ci-C 6 -Alkylamino, Di-Ci-C 6 -alkyl- 
amino, C 2 -C 6 -Alkenyl, C 2 -C 6 -Alkenyloxy, C 2 -C 6 -Alkinyl , 
C3-C 6 -Alkinyloxy und gegebenenf alls halogeniertes 
Oxy-Ci -C 4 - alky 1 enoxy , 

10 

X Halogen, Cyano, Ci-C^Alkoxy, C 1 «C 4 -Haloalkyl / Phenyl 

Oder durch Ra substituiertes Phenyl; 

6. Zur BekSmpfung von Schadpilzen geeignetes Mittel, enthaltend 
15 einen festen Oder flussigen Tr£gerstoff und ein 7 -Amino- 

triazolo-pyrimidin der allgemeinen Formel I gem&fi Anspruch 1* 

7. Verwendung der 7-Aminotriazolopyrimidine der allgemeinen For- 
mel I gem&fi Anspruch 1 zur Herstellung eines zur Bek&mpfung 

20 von Schadpilzen geeigneten Mittels. 

8. Verfahren zur Bekcfrnpfung von Schadpilzen, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB man die Pilze Oder die vor Pilzbefall zu 
scfrfrtzenden Materrarlien,* Pflanzen, den Boden oder Saatgiiter 

25 mit einer wirksamen Menge der 7-Aminotriazolopyrimidine der 

allgemeinen Formel I gem&B Anspruch 1 behandelt. 
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